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Voorwoord 
De almaar toenemende hoeveelheid koolstofdioxide (CO2) in onze atmosfeer, voornamelijk als gevolg 
van verbranding van fossiele brandstoffen, draagt bij aan de versterking van het natuurlijke 
broeikaseffect. Op termijn kan dit op aarde leiden tot ingrijpende klimaatveranderingen. De impact van 
deze veranderingen kan gereduceerd worden door adaptatie en mitigatie, voornamelijk onder de vorm 
van een sterke reductie van de antropogene uitstoot van broeikasgassen. De mondiale uitstoot van CO2 
blijft echter stijgen. Zo vertoont de CO2-concentratie in de afgelopen 10 jaar de sterkste toename ooit, 
met een jaarlijks gemiddelde van 2 ppm. Begin 2012 bedraagt de CO2-concentratie in de atmosfeer 
392 ppm, ten opzichte van 270 ppm bij de start van de industriële revolutie.  
Eind 2012 loopt het Kyoto Protocol af. De geleverde inspanningen die moeten zorgen voor verlaging van 
de antropogene uitstoot van broeikasgassen lijken niet voldoende te zijn om de gevreesde 
klimaatveranderingen te kunnen vermijden. Het valt te hopen dat de post-Kyoto doelstellingen een 
grotere stimulans zullen vormen voor de inzet van reeds beschikbare en betaalbare technologieën. 
Indien de wereldwijde emissie van broeikasgassen tegen 2050 niet minimaal gedaald is tot 50% van de 
emissies in 1990, lijkt een globale opwarming van 2°C onafwendbaar. In aanvulling van initiatieven om 
de uitstoot van CO2 te verminderen zullen er initiatieven nodig zijn om de klimaateffecten te bestrijden 
met technologische ingrepen in de mondiale chemische huishouding. De termen geoengineering of ook 
wel climate engineering, worden hiervoor veel gebruikt.  
Deze technische ingrepen kunnen ingedeeld worden in twee groepen: Solar Radiation Management 
(SRM) en Carbon Dioxide Removal (CDR). SRM-technieken richten zich op het verhogen van het 
natuurlijke albedo van de aarde, waardoor minder zonne-energie door de aarde wordt geabsorbeerd. 
CDR-technieken zijn gericht op het verwijderen van overmatige CO2 in onze atmosfeer. Eén van de 
opties vallend onder de CDR-noemer is het gebruik van mineralen om er CO2 aan te binden. Deze 
techniek zorgt voor definitieve verwijdering van CO2 door vastlegging in de vorm van 
carbonaatgesteente. 
Dit rapport bevat het verslag van een literatuuronderzoek naar het minerale bindingsproces van CO2 
uitgevoerd door InCompany MilieuAdvies (ICM), het virtuele milieuadviesbureau van de Open 
Universiteit, in opdracht van het Energie Onderzoekscentrum van Nederland (ECN). Vanwege de 
mogelijke inzet van minerale binding bij het bestrijden van de overmaat broeikasgassen in de 
atmosfeer, heeft ECN in het nabije verleden reeds intensief onderzoek naar dit proces uitgevoerd. In het 
rapport wordt een wetenschappelijk overzicht gegeven van de huidige stand van kennis rond de 
basisprincipes van minerale binding van CO2. Het accent wordt gelegd op de bindingskinetiek en de 
soorten mineralen die bij dit proces kunnen ingezet worden. Daarna volgt een inventarisatie en analyse 
van mogelijke praktische toepassingen waarbij het accent gelegd wordt op toepassingen die zo veel 
mogelijk gebruik maken van natuurlijke procesomstandigheden. Tot slot zal de haalbaarheid van de 
geselecteerde praktijktoepassingen vanuit milieuperspectief onderzocht worden door middel van een 
vergelijkende levenscyclusanalyse. 
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Samenvatting 
CO2 reductie in de atmosfeer, door middel van carbonatatie van minerale gesteenten, is al jaren het 
onderwerp van wereldwijd onderzoek. Talrijke wetenschappelijke publicaties proberen een inzicht te 
geven in de mechanismen die bijdragen tot de carbonatatie van mineralen, voornamelijk onder 
gecontroleerde omstandigheden. Dit literatuuronderzoek geeft aan dat silicaat houdende gesteenten 
zoals olivijn, onder de vorm van forsteriet of fayaliet, de beste perspectieven bieden voor een 
carbonatatie. Het carbonatatieproces bestaat uit 2 stappen, namelijk oplossen en precipiteren. Beide 
stappen vinden het best afzonderlijk; en respectievelijk in een zuur en alkalisch milieu plaats. Verder 
blijkt ook dat bij een temperatuur van 100 à 185° C en een druk van 100 à 150 bar de hoogste 
carbonatatie efficiëntie plaatsvindt. Het grenslaagoppervlak van het mineraal kan vergroot worden door 
nat te vermalen (deeltjesgrootte < 37 µm en bij voorkeur 10 µm), door botsingen tussen deeltjes of 
voorbehandeling met stoom waardoor de reactiesnelheid verbeterd wordt. Het gebruik van liganden 
voor het ionentransport in het mineraal tijdens de oplossingsstap moet nog verder onderzocht worden. 
Uit berekeningen naar het mineralisatieproces onder natuurlijke omstandigheden blijkt dat een ex-situ 
(aan het aardoppervlak) behandeling in de stroombekkens van tropische rivieren een versnelde 
carbonatatie aangeven en er ongeveer tot 6 maal minder olivijn nodig is dan in een gematigd klimaat. 
Een levenscyclusanalyse (LCA) toont echter aan dat het vermalen van de deeltjes en het landgebruik 
bezwarende factoren zijn. Een carbonatatie in situ (onder de zeebodem) door gebruik te maken van CO2 
uit het zeewater biedt vanuit milieuperspectief de meest interessante route om verder te exploreren. 
Abstract  
Enhanced carbonation of mineral rocks to reduce the atmospheric CO2 concentration has been studied 
worldwide since many years. Extensive scientific work is dedicated to the understanding of the 
mechanisms that are involved in the carbonation of minerals, especially in controlled conditions. This 
literature review reveals that silicate minerals, such as olivine, forsterite or fayalite, offer the best 
potential for enhanced carbonation. The carbonation process involves 2 steps, namely dissolving and 
precipitation. Both process steps are to be performed preferably separated; in an acid and alkaline 
environment, respectively. Furthermore, a temperature between 100 to 185 °C and a partial pressure of 
100 to 150 bar indicate the highest carbonation potential. The reaction speed is further increased by 
improving the conditions at the interface between mineral and the CO2 containing environment. The 
surface area of the mineral grains can be enlarged by wet grinding (< 37 µm and preferable 10 µm), by 
collisions between particles or by pretreatment with steam. The use of ligands for the ion transport 
during the dissolving step also has a beneficial potential, but should be examined further.  
The literature review also dedicates to investigating practical applications of the enhanced carbonation 
process in natural environmental conditions. Calculations with ex-situ (above the soil surface) treatment 
of ground olivine within the flow regime of tropical rivers, show a faster carbonation and require up to 6 
times less mineral resource material than in a more temperate climate. An environmental impact review 
by means of a life cycle analysis (LCA) indicates that grinding of mineral particles and land use are 
burdensome factors. Carbonation in situ (below the seabed) by using CO2 in the seawater offers, from 
an environmental perspective, an interesting process route to explore further. 
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1. Inleiding 
InCompany MilieuAdvies (ICM), het virtuele milieuadviesbureau van de Open Universtiteit, heeft in 
opdracht van het Energie Onderzoeks Centrum van Nederland (ECN) een literatuuronderzoek uitgevoerd 
naar het minerale bindingsproces van CO2. ECN heeft interesse in dit proces, vanwege de mogelijke 
inzet van minerale binding bij het bestrijden van de overmaat broeikasgassen in de atmosfeer. 
Het voorliggend rapport voorziet in een overzicht van de huidige stand van de kennis inzake de 
basisprincipes en voorwaarden van binding van koolstofdioxide aan mineralen. Daarnaast wordt inzicht 
verschaft in de praktische belemmeringen om CO2-bindende materialen in te zetten bij de reductie van 
de atmosferische CO2 concentratie, zoals logistieke belemmeringen, ruimtegebruik, ecologische 
knelpunten e.d. Tot slot is nagegaan welke implementatiemogelijkheden kansrijk zijn om tot een aantal 
concrete praktijktoepassingen te komen. 
1.1. Probleemstelling  
De uitstoot van koolstofdioxide (CO2), voornamelijk als gevolg van de verbranding van fossiele 
brandstoffen, zorgt voor het zogenaamde ‘broeikaseffect’, leidend tot een klimaatverandering op aarde. 
De koolstof emissies als gevolg van fossiele brandstoffen alleen, worden geschat op 6 Gt j-1 (O’Connor 
et al. 2000). Deze emissies hebben ertoe geleid dat de gemiddelde CO2-concentratie in de atmosfeer 
sedert de introductie van fossiele brandstoffen in de 19e eeuw gestegen is van 280 naar 350 ppm in 
1990 (Kraker, 2008), en inmiddels verder gestegen is naar circa 365 ppm. De maatregelen om die 
uitstoot te verminderen leveren naar huidige maatstaven op zijn best een reductie op naar het niveau 
van 1990. Hiertoe heeft althans een aantal landen zich verplicht in het Kyoto Protocol (Driessen & 
Leroy, 2007).  
Voor een terugkeer naar het niveau van 280 ppm zal echter veel meer moeten gebeuren. In aanvulling 
op initiatieven om de uitstoot te verminderen zijn er verscheidene initiatieven genomen om de 
klimaateffecten te bestrijden met technologische ingrepen in de mondiale chemiehuishouding. De 
termen geoengineering of ook wel climate engineering, worden hiervoor veel gebruikt. Eén van de 
opties, vallend onder deze noemer, is het gebruik van verwerende mineralen om er CO2 aan te binden. 
Hierbij gaat in de aanwezigheid van water de CO2 met het mineraal reageren en wordt een carbonaat 
gevormd. Dit idee werd al door O. Schuiling geopperd in de jaren zestig en toegepast op 
olivijngesteente (ter Voorde, 2011). De haalbaarheid en de efficiëntie zijn echter nog onduidelijk en 
onzeker.  
1.2. Vraagstelling (milieuwetenschappelijk) 
Ons onderzoek gaat na hoe haalbaar het is om olivijn en andere mineralen in te zetten met het oog op 
CO2-binding. Meer specifiek wordt in dit rapport weergegeven welke mineralen de beste opslagcapaciteit 
voor de binding met CO2 bezitten, wat hierbij de reactiemechanismen zijn, en met name de 
reactiekinetiek, en hoe efficiënt de binding en daarbij de reductie van broeikasgassen is. Vervolgens 
wordt bepaald of dit in praktische toepassingen geïmplementeerd kan worden en welke factoren hierbij 
in acht genomen moeten worden. Tot slot wordt nagegaan of het gebruik van deze mineralen in een 
sociaal-ecologische context wel verantwoord kan zijn en met welke condities rekening gehouden moet 
worden. 
De concrete vragen die in dit rapport aan de orde komen, zijn derhalve: 
• Welke procesroutes kunnen gevolgd worden bij het minerale bindingsproces; 
• Welke factoren beïnvloeden het minerale bindingsproces; 
• Welke soorten mineralen komen in aanmerking voor minerale binding; 
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• Welke praktische toepassingen bestaan er in theorie en praktijk; 
• Welke aard en omvang van milieubelasting is er gekoppeld aan de verschillende mogelijke 
toepassingen; 
1.3. Doelstelling 
Deze internationaal georiënteerde literatuurstudie heeft als doel een overzicht te geven van de actuele 
technieken die CO2 via minerale binding kunnen vastleggen. Hierbij worden de voorwaarden en de 
haalbaarheid van deze technieken onderzocht. 
Dit rapport geeft tevens een overzicht van de belangrijkste praktische belemmeringen om CO2-bindende 
mineralen in te zetten. Daarbij wordt met name aandacht gegeven aan belemmeringen van ecologische 
en natuurwetenschappelijke aard. Er zijn echter ook andere belangrijke factoren in het spel, die niet 
gekoppeld zijn aan exacte wetenschappen als fysica en economie. Het gaat dan om sociaal 
maatschappelijke factoren als risico-beleving en reboundeffecten.  
1.4. Randvoorwaarden en afbakening 
Het onderzoek is gericht op het verkrijgen van een breed georiënteerd beeld van het gehele werkveld 
van minerale vastlegging van broeikasgas, door middel van literatuurstudie. De studie heeft zich 
geconcentreerd op de periode na 2007, de datum van afronding van een eigen studieprogramma van de 
opdrachtgever (Huijgen, 2007). 
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2. Methode  
Het onderzoek is gefaseerd uitgevoerd, een theoretische fase (A) en een toegepaste fase (B). Per fase is 
het onderzoek opgedeeld in drie aparte werkpakketten (1, 2 en 3), één voor ieder lid van het 
onderzoeksteam. Deze werkpakketten zijn zo veel mogelijk parallel aan elkaar uitgevoerd, om zo 
efficiënt mogelijk gebruik te maken van de beschikbare tijd.  
Hieronder volgt een beschrijving van het studiegebied (§2.1) dat bij het onderzoek is bestreken, een 
beschrijving van de gevolgde aanpak bij de literatuurstudie (§2.2), en een beschrijving van de 
toegepaste analysemethoden en modellen (§2.3). 
2.1. Beschrijving studiegebied 
Fase A richt zich op de door de opdrachtgever genoemde bottleneck in het onderzoek naar CO2-binding, 
te weten de kinetiek van het bindingsproces: welke methodes zijn er mogelijk om het bindingsproces te 
versnellen? Fase A is voor ieder werkpakket gericht op een andere optie voor versnellen van het 
bindingsproces: 
A1 Invloed van een versnelde afvoer van de grenslaag, bijvoorbeeld door schudden 
A2 Invloed van zuurgraad 
A3 Invloed van hogere temperatuur en druk 
Fase B is gericht op het inventariseren en analyseren van toepassingsaspecten van het concept van 
minerale CO2-vastlegging: 
B1. Beschrijven en analyseren van de gegevens over de verschillende mineralen als mogelijk 
alternatief voor het olivijnmineraal en de voorwaarden voor de reacties met koolstofdioxide.  
B2. Exploreren van mogelijke implementaties van olivijn of alternatieven in toepassingen, en 
voorstellen van mogelijke toepassingen. Het accent is hier gericht op toepassingen die zoveel 
mogelijke gebruik maken van natuurlijke omgevingsomstandigheden, teneinde het proces zo 
kostenefficiënt mogelijk te laten verlopen. Binnen deze natuurtoepassingen kan een verder 
onderscheid gemaakt worden tussen in situ en ex-situ toepassingen: 
• Bij ex-situ toepassingen wordt het mineraal door middel van mijnbouw gedolven, 
bewerkt en in contact gebracht met atmosferische CO2; 
• Bij in situ toepassingen wordt CO2, al of niet voorbewerkt, geïnjecteerd in geologische 
structuren die de juiste mineralen bevatten. 
B3. Inventariseren en analyseren van de positieve en negatieve aspecten van minerale CO2 binding 
en haar toepassingen, met de nadruk op sociaal- economisch- ecologische voorwaarden.  
2.2. Beschrijving literatuuronderzoek 
Het onderzoek bestaat voornamelijk uit literatuurstudie. ECN heeft in het nabije verleden intensief 
onderzoek naar het minerale bindingsproces uitgevoerd. Het onderzoek heeft in 2007 geresulteerd in 
een dissertatie door Huijgen (2007). In overleg met de opdrachtgever is de huidige studie dan ook 
geconcentreerd geweest op de periode na 2007. 
De wetenschappelijke artikelen zijn voor een deel afkomstig van de opdrachtgever. Verder is de 
literatuur voornamelijk met behulp van de databanken ‘PubMed’, ‘ScienceDirect’, ‘Wiley Online Library’, 
‘ESA Online Journals’ en ‘Springerlink’ geselecteerd op basis van de sleutelwoorden in de titel of het 
abstract. Daarnaast werd ook gebruik gemaakt van een ‘vrije’ octrooidatabank 
http://worldwide.espacenet.com.  
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2.3. Modellen en meetdata 
Minerale carbonatatie is een complex proces waarbij talrijke chemische en fysische veranderingen in het 
mineraal plaatsgrijpen. Om de invloed van de grenslaagkinetiek op het carbonatatieproces te bepalen 
wordt gebruikt gemaakt van 3 modellen. Deze modellen worden aan de hand van de formules 6 t/m 17 
volgens bijlage A meer in detail weergegeven. 
Een eerste model is het ‘shrinking core model’ (SCM) (Haug, 2010; Santos et al., 2011; Werner et 
al., 2011), waarbij de kern tijdens het oplossen, afneemt en de buitenste laag toeneemt.  
Een tweede model is het ‘shrinking particle model’ (SPM) (Hänchen et al., 2006; Krevor & Lackner, 
2011). Dit model is gebaseerd op het gecontroleerd oplossen aan het oppervlak van het mineraal. Het 
oppervlak reageert door Mg2+ ionen in oplossing te brengen waarna  precipitatie van 
magnesiumcarbonaat deeltjes uit de oplossing plaatsvindt (Gerdemann et al., 2004). 
Een laatste model vormt het ‘population balance model’ (PBM) (Hänchen et al., 2007; Krevor & 
Lackner, 2011; Prigiobbe et al., 2009) dat de verdeling van het aantal vaste deeltjes weergeeft in een 
bepaalde status.  
Voor het bepalen van de geschikte mineralen en de massabalans ex-situ worden a) de potentiële 
bindingscapaciteit (RCO2), b) de reactiviteit (Rx) en c) de stabiliteit (∆Gf0) gebruikt (zie bijlage B).  
Om de reactie- en oplossingssnelheden te determineren werd gebruik gemaakt van de formules 6 t/m 
17 volgens bijlage A.  
2.4. Beschrijving methodiek levenscyclusanalyse 
(LCA) 
2.4.1. Methode 
LCA is een methodiek om op een holistische manier de milieubelasting van een product of een proces te 
bepalen. Met holistisch wordt bedoeld dat er in principe naar alle vormen van impact gekeken wordt, en 
dat de gehele geschiedenis van het product/proces bij de analyse betrokken wordt, “van de wieg tot het 
graf”.  
Procedures voor het uitvoeren van LCA zijn in hoge mate gestandaardiseerd, en doorgevoerd in 
(inter)nationale regelgeving. Er is een wereldwijde standaard van de Internationale Organisatie voor 
Standaardisatie (ISO), de ISO-14040 serie(ISO, 2006). De LCA procedure doorloopt daarin 4 fases: (1) 
specificatie van object, doel en bereik van de LCA, (2) inventarisatie van processtappen van het te 
analyseren proces, (3) een milieu-effectenstudie, en (4) een interpretatie van de resultaten (Ivens, 
2009). 
LCA studies worden veelal uitgevoerd met gebruikmaking van commercieel beschikbare software, zoals 
SimaPro (Koornneef & Nieuwlaar, 2010), Eco-Indicator 99 (Khoo & Tan, 2006), Ecobalance 
(Hendrickson et al., 2006). Voorliggende studie is echter resultaat van alleen literatuuronderzoek, en 
stelt bij kwantitatieve vergelijkingen daarom veel vertrouwen in de geraadpleegde literatuur. 
2.4.2. Het object van de analyse 
De analyse is gericht op de vraag in hoeverre minerale CO2-binding vanuit milieukundig perspectief een 
positief resultaat oplevert. De positieve en negatieve milieu-impacts die de studie identificeert van alle 
processtappen zullen daarom gerelateerd worden aan het beoogde resultaat, namelijk de mate van CO2 
binding. Impacts zullen, daar waar ze gekwantificeerd kunnen worden, uitgedrukt worden als impact per 
ton gebonden CO2. Met andere woorden: de functionele eenheid in deze studie is één (1) ton 
gemineraliseerde CO2. Deze eenheid kan makkelijk gekoppeld worden aan het emissieprofiel van, bij 
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voorbeeld, Nederland, waar het emissie niveau ligt in de orde van 220 Mton/jaar, of een totale 
wereldemissie van 30.000 Mton/jaar (IPCC, 2007).  
2.4.3. Doel, scope en begrenzing van de analyse 
Het doel van de analyse is om een aantal mogelijke proces routes voor minerale vastlegging onderling 
met elkaar te vergelijken voor wat betreft hun milieu-impact. Er zijn recentelijk verschillende routes 
onderzocht op hun technische en economische haalbaarheid, zoals geïnventariseerd in Fase A van deze 
studie. Onderscheid is daar gemaakt tussen twee hoofdroutes, zijnde (1) mineralisatie in industriële 
procesinstallaties, en (2) mineralisatie gebruik makend van natuurlijke omstandigheden. Voorliggende 
studie concentreert op hoofdroute 2, en met name een aantal routes die in Fase A (of in parallelstudies 
van Fase B) als kansrijk werden beschouwd (Deconinck, 2012; Goedertier, 2012; van Driel, 2012).  
2.4.4. Beschouwde impactcategorieën 
Er zijn vele vormen van interactie tussen het proces en de omgeving gedurende de levenscyclus van het 
proces. Impact categorieën die door verschillende onderzoekers worden beschouwd, omvatten een 
diversiteit aan ecologische , culturele, vervuilings-, uitputtings- en gezondheidseffecten.. Dit brede 
spectrum aan mogelijke impacts is moeilijk te hanteren als basis voor een vergelijking tussen 
verschillende alternatieve processen. Er wordt daarom doorgaans een eenduidige en goed te 
kwantificeren parameter gekozen om de onderlinge vergelijking op te baseren (Hendrickson et al., 
2006). Veel gebruikte parameters daarvoor zijn het energieverbruik (Khoo & Tan, 2006), of de CO2 
emissie (Koornneef & Nieuwlaar, 2010; Khoo en Tan, 2006) leggen nog een link tussen beide basis 
parameters, door een schatting te geven van 950 kg CO2-emissie per MWh fossiele energieverbruik. 
In deze studie wordt de CO2 emissie als basisparameter voor een kwantitatieve beoordeling van de 
levenscyclusimpacts gekozen, om de voordelen van het inzetten van schone energie in de vergelijking 
te laten meewegen.  
Het hanteren van één enkele parameter is echter onvoldoende om de volledige scope aan mogelijke 
impacts te omschrijven. Daarom volgt na de bepaling van de CO2 balans nog een kwalitatieve 
beoordeling op basis van een beperkt aantal impact categorieën, geselecteerd uit Wereldbank richtlijnen 
voor het beoordelen van energieprojecten (WorldBank, 1998). 
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3. Resultaten 
In hoofdstuk 3 wordt gestart met een overzicht van verschillende procesroutes bij minerale binding van 
CO2 (§3.1). Eerst wordt onderzocht welke processen er van belang zijn bij reactiekinetiek. Hierbij wordt 
een eerste belangrijk onderscheid gemaakt tussen de carbonatatie onder gecontroleerde (§3.1) en 
natuurlijke (§3.4) omstandigheden. Een tweede opdeling omvat enerzijds het onderscheid tussen droge 
en natte en anderzijds directe (§3.1.1) en indirecte (§3.1.2) carbonatatie. Daarna worden de 
voornaamste factoren belicht die invloed uitoefenen op het minerale bindingsproces van CO2, zoals 
temperatuur, druk, zuurgraad en oppervlaktekarakteristieken (§3.2). De theoretische achtergrond wordt 
afgesloten met een overzicht van mineralen die in aanmerking kunnen komen voor minerale binding 
van CO2 (§3.3). Dit hoofdstuk wordt afgesloten met een levenscyclusanalyse (LCA) waarbij de 
haalbaarheid van de praktische toepassingen wordt nagegaan (§3.5). 
3.1. Procesroutes bij minerale binding van CO2 
Sinds begin jaren ’90 van vorige eeuw is het onderzoek naar minerale carbonatatie in een 
stroomversnelling terecht gekomen. Het onderzoek kan opgedeeld worden in 2 stromingen, directe (1 
processtap) en indirecte carbonatatie (meerdere processtappen; calcium of magnesium wordt 
uitgeloogd uit het mineraal, waarna in een 2de of 3de processtap na reactie met C02 carbonaat gevormd 
wordt). Beide stromingen onderzoeken de procesroute in droge en natte omgeving. 
3.1.1. Directe droge gas-vaste stof carbonatatie.  
Bij directe droge carbonatatie wordt CO2 in gasfase in reactie gebracht met een mineraal (Ca/Mg 
silicaat). Bij experimenten met directe gas-vaste stof carbonatatie werd na 2u een omzetting van 25% 
van 100µm olivijn bij een pCO2 druk van 340 bar en een temperatuur van 500°C vastgesteld (Lackner 
et al., 1997). Een voordeel van dit droge proces is dat de vrijgekomen exotherme warmte van de 
reactie kan gerecupereerd worden. Nadelig zijn de trage omzettingssnelheid en de hoge temperatuur- 
en drukwaarden (T ~ 500-540°C; PCO2 ~ 340 bar). Ook Huijgen & Comans (2007) concludeerden dat de 
reactiesnelheden bij directe gas-vaste stof carbonatatie te traag zijn om in aanmerking te komen voor 
industriële toepassingen. Sinds 2004 wordt er nog maar weinig onderzoek naar directe gas-vaste stof 
minerale carbonatatie gevoerd (Sipilä et al., 2008).  
3.1.2. Indirecte droge gas-vaste stof carbonatatie.  
Volgens Zevenhoven et al. (2006) kan het droge gas-vaste stof carbonatatieproces versneld worden 
door het op te delen in 3 processtappen, gebruikmakend van hoge temperaturen (> 500°C) en druk (> 
20 bar). Het silicaat wordt eerst behandeld met een zuur (HCl, CH3COOH, H2SO4), een zoutoplossing 
(MgCl2.3.5H2O) of NaOH (Huijgen, 2007). Indirecte carbonatatie omvat dehydrateren van het silicaat 
(reactie 1) waarna omzetting van Ca(Mg)-silicaten naar hydroxiden (Ca/Mg(OH)2) plaatsvindt 
(reactie 2), daaropvolgend vindt na reactie met CO2 droge carbonatatie plaats (reactie 3). Het 
driestappenproces is echter nog te traag voor industriële toepassingen (Huijgen, 2007). 
Mg3Si2O5(OH)4 (s)  3MgO (s) + 2SiO2 (s) + 2H2O  (reactie 1) 
MgO (s) + H2O ↔ Mg(OH)2 (s) (reactie 2) 
Mg(OH)2 (s) + CO2 ↔ MgCO3 (s) + H2O (reactie 3) 
3.1.3. Directe vaste stof carbonatatie in waterige oplossing. 
Naast de droge procesroute kan ook gebruik gemaakt worden van een natte procesroute. Bij de natte 
route wordt het mineraal in een reactor gebracht die een waterige oplossing bevat (0,64 M NaHCO3 en 1 
M NaCl). Deze route werd onder o.a. bestudeerd door Kojima et al. (1997) waarbij CO2 in een reactor 
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onder normale omgevingsomstandigheden werd blootgesteld aan een minerale oplossing, en waarbij de 
oplossing voortdurend omgeroerd werd. De omzettingssnelheid bleek echter traag te zijn voor 
industriële toepassingen. In de volgende paragraaf (§3.2) worden een aantal factoren (temperatuur, 
druk, grenslaag, zuurgraad) behandeld die de reactiesnelheid beïnvloeden. 
3.2. Factoren die invloed uitoefenen op het 
minerale bindingsproces van CO2 
Het natuurlijke verweringsproces bij mineralen verloopt zeer traag. In de volgende paragrafen wordt de 
invloed van een aantal factoren nader belicht die de snelheid van dit proces kunnen beïnvloeden, zoals 
temperatuur, druk, zuurgraad en specifiek oppervlak. 
3.2.1. Invloed temperatuur en druk op reactiekinetiek in waterige 
oplossing 
Het carbonatatieproces vertoont twee duidelijk te onderscheiden reactiestappen; (1) de oplossing van 
het silicaatmineraal waarbij Mg (of Ca) uitloogt, gevolgd door (2) neerslag van carbonaat in de vorm 
van magnesiet (MgCO3) of calciet (CaCO3) (Huijgen, 2007). Experimenten van Gerdemann et al. (2007) 
waarbij de temperatuur in natte omgeving wordt opgevoerd van kamertemperatuur tot 250°C tonen 
een stijging van de oplossingsnelheid van het mineraal bij toenemende temperatuur (figuur 1a). Twee 
factoren spelen echter tegen het opdrijven van de temperatuur: (1) in natte omgeving en bij hoge 
temperatuur vermindert de oplosbaarheid van CO2 waardoor de neerslag van carbonaat vertraagd 
wordt, en (2) de reactie wordt thermodynamisch minder voordelig, met als gevolg een afname van de 
oplossingsnelheid van het mineraal boven een bepaalde temperatuur. Voor olivijn bedraagt de optimale 
temperatuur 185°C, bij voorbehandeld (bij 630°C) serpentijn bedraagt dit 155°C. Wollastoniet vertoont 
een brede piek vanaf 100°C (figuur 1a).  
Verhogen van de CO2 druk zorgt voor een verhoogde activiteit van CO2 waardoor de neerslagsnelheid 
van carbonaat ook zal toenemen (figuur 1b). Bovendien neemt de druk in de oplossing af wanneer C02 
omgezet wordt in carbonaat, de drukverhoging zal bijgevolg zorgen voor een extra duw richting het 
carbonatatie omzettingsproces (Gerdeman et al., 2007). 
 
Figuur 1a Effect temperatuur op carbonatatiereactie  Figuur 1b Effect PCO2 op carbonatatiereactie 
(Bron: Gerdeman et al., 2007)   (Bron: Gerdeman et al., 2007) 
3.2.1.1. Analyse relatie druk-temperatuur op reactiesnelheid 
Hanchen et al. (2007) hebben de carbonatatie bij verschillende temperaturen (tussen 25°C en 120°C) 
en partiële CO2-druk (tussen 1 en 100 bar) bestudeerd. Zij bevestigen dat er carbonatatie optreedt bij 
120°C en PCO2 ~ 3 bar onder de vorming van een hydrocarbonaat (supersaturatie met bruciet), de 
reactie verloopt echter te traag voor industriële toepassingen. Enkel bij hoge temperatuur (T ~ 120°C) 
en druk (PCO2 ~ 100 bar) treedt onmiddellijke carbonatatie op wat aantoont dat verhoogde druk de 
reactiesnelheid sterk zal beïnvloeden. 
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Verhogen van de temperatuur zal het reactieproces versnellen (Hangx & Spiers, 2009). De 
thermodynamica stelt echter zijn beperkingen (figuur 1a): te hoge temperatuur, die bovendien 
drukafhankelijk is, zorgt voor instabiliteit van het carbonaat waarbij de formatie van CO2 verkozen 
wordt boven carbonatatie. Bvb: bij een PCO2 van 1 bar zal het carbonaat (Ca/MgCO3) stabiel blijven tot 
een temperatuur van ongeveer 400°C, bij 35 bar CO2 blijft Ca/MgCO3 stabiel tot ongeveer 550°C. 
Daarom zal enkel het opvoeren van de temperatuur, totdat de reactie voldoende snel verloopt, zonder 
bijkomende drukregeling zorgen voor een vertraging van de carbonatatie (Sipila et al., 2008). 
3.2.1.2. Optimale condities druk-temperatuur 
Experimenten worden uitgevoerd in een autoclaaf waarbij mechanisch voorbehandeld mineraal 
(< 75µm) samen met CO2 gemixt wordt in een waterige (15% vaste stoffen) oplossing. Na afsluiting 
van de autoclaaf worden testen uitgevoerd bij diverse temperatuur- en drukregimes telkens met een 
bepaalde duurtijd (1u). De reactiesnelheid toont een belangrijke stijging wanneer het mengtempo 
opgevoerd wordt tot 1000rpm gedurende de testperiode, boven deze waarde werd geen significante 
versnelling meer vastgesteld (Gerdemann et al., 2007). Aanvankelijk bestond de oplossing uit 
gedistilleerd water maar na analyse van de eerste resultaten bleek de reactiesnelheid bij olivijn en 
serpentijn te laag te liggen. Hierna werd door O’ Connor et al. (2000) betere resultaten geboekt door 
gebruik te maken van een bicarbonaat/zoutoplossing (0,64M NaHCO3 + 1M NaCl). Dit valt te verklaren 
doordat NaHCO3 de concentratie van carbonaationen verhoogt, wat op zijn beurt zorgt voor een 
verlaging van de concentratie Mg-ionen, wat op zijn beurt gunstiger is voor de carbonatatie. Volgens 
Sipilä et al. (2008) en McKelvy et al. (2006) kunnen een hogere NaHCO3 en NaCl oplossing de 
reactiesnelheid nog verbeteren. Een verhoogde concentratie NaHCO3 van 0,64 M naar 2,5 M gaf een 
verbetering van 158% voor de grootste deeltjes olivijn (<150μm). In paragraaf 3.2.3 wordt nader 
ingegaan op dergelijke effecten van verhoogde ion-activiteit.  
 
Figuur 2 Reactie bij 185°C en 150 bar in oplossing (NaCl NaHCO3) (Bron: Gerdemann et al., 2007) 
Figuur 2 toont de resultaten van experimenten voor 3 mineralen (korrelgrootte < 75µm) bij 185°C en 
150 bar in een oplossing van NaCl NaHCO3. Serpentijn dat geen hittevoorbehandeling kreeg reageerde 
traag. Bij voorbehandeld serpentijn (bij 630°C) treedt snellere reactie op maar nooit boven 65%. 
Carbonatatie van olivijn daarentegen komt na 6u op 80%. Wolastoniet is de meest reactieve met 70% 
na 1u (Gerdemann et al., 2007). 
Tabel 1 Optimale condities voor carbonatatie per mineraal (Bron: Gerdemann et al., 2007) 
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Omdat de reactiesnelheid afhankelijk is van de deeltjesgrootte is vergelijking van verschillende 
testresultaten moeilijk (dezelfde grootte van alle deeltjes van alle geteste mineralen kan niet 
gegarandeerd worden). Om vergelijkingen mogelijk te maken werd de mate van reactie na 1u (Rx) 
genormaliserd door Rx van één bepaalde test te delen door de maximaal geobserveerde Rx-waarde 
voor dat specifieke mineraal. De carbonatatiewaarden worden op die manier 49,5% (olivijn), 81,8% 
(wollastoniet) en 73,5% (voorbehandeld serpentijn). Tabel 1 geeft de optimale condities weer voor de 
geteste mineralen na 1u carbonatatie. 
3.2.2. Invloed oppervlaktekarakteristieken op reactiekinetiek 
In deze paragraaf wordt achtereenvolgens de invloed van een aantal fysisch-chemische kenmerken 
(deeltjesgrootte, reactieoppervlak, kristalstructuur) vergeleken in functie van een aantal mechanische 
behandelingswijzen (vermalen, voorbehandeling met stoom of zuur, ultrasone golven en wrijving). Een 
belemmerende factor bij de carbonatatie is de vorming van passivatielagen. Dit zijn silicaat- of 
carbonaatlagen die zich op het mineraaloppervlak vormen en zodoende de diffusie van CO2 
bemoeilijken.  
3.2.2.1.  Fysisch-chemische behandelingstechnieken van het 
mineraaloppervlak 
Gerdemann et al. (2004) stelden dat de hoeveelheid mineraal dat reageert afhankelijk is van de 
voorbehandeling en de reactieomstandigheden. De reactiesnelheden zijn voornamelijk afhankelijk van 
het initiële oppervlak van het mineraal en de oplossingssnelheden (formule 11, bijlage A). Door het 
reactieoppervlak te vergroten kan de carbonatatiegraad bevorderd worden. Een aantal 
behandelingswijzen worden hierna beschreven. Er wordt een vergelijking gemaakt tussen het 
omzettingspercentage (carbonatatie) bij droog en nat vermalen (§3.2.2.2), voorbehandeling met stoom 
(§3.2.2.3), ultrasoon (§3.2.2.4) en wrijving (§3.2.2.5).  
3.2.2.2. Droog en nat vermalen 
Bij nat vermalen vertonen de kleinste deeltjes (<37μm) na 18u carbonatatie het hoogste 
omzettingspercentage (95%) (Figuur 3), deze deeltjes waren ook het meest in grootte afgenomen. 
Daarnaast bleek ook dat roeren de omzetting bevordert (Haug, 2010). Ook de lengte van de deeltjes 
neemt af met de tijd tijdens carbonatatie (Formules 15,16).  
 
Figuur 3: Deeltjesgrootte olivijn (particle size) in functie van omzettingspercentage (conversion %) en tijdsduur. 1 
uur droog vermalen (60 min. Dry), 10 min vermalen met 100 ml gedistilleerd water (10 min. Wet), 1 uur vermalen 
met 2 ml gedistilleerd water (60 min. W10%) (Bron: Haug, 2010). 
Kleiv & Thornhill (2006) stelden vast dat olivijndeeltjes agglomereren na 15 min. droog vermalen. Na 1 
uur vermalen was het oppervlak afgenomen met een factor 1,8 (van 3,44 m2 g-1 tot 2,12 m2 g-1). De 
specifieke snelheidsconstante (κ) was toegenomen met een factor 9 (formule 7, bijlage A), dit betekent 
een vervijfvoudiging van de reactiviteit. Haug (2010) stelde vast dat het specifieke oppervlak (47,4 m2 
g-1) bij olivijn na 1 uur nat vermalen (met 2 ml gedistilleerd water) het hoogst was ten opzichte van 
droog vermalen (3,19 m2 g-1). Volgens het population balance model kan gesteld worden dat als de 
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grootte van het reactieoppervlak toeneemt en het volume van het deeltje afneemt, de 
oplossingssnelheid zal toenemen (Formules 13, 14, bijlage A). 
Bij korte experimenten (45 min.; 128°C en 150 bar) met olivijn kwam Haug (2010) tot de vaststelling 
dat de omzetting toenam met een afname van kristalstructuur (langere vermalingsduur), terwijl bij 
lange experimenten (18 uur; 185°C en 115 bar) de omzettingssnelheid verbeterde met toenemende 
kristalstructuur (kortere vermalingsduur).  
3.2.2.3. Voorbehandeling met stoom of zuur 
Maroto-Valer et al. (2005) stelden een verdubbeling (van 8,2 m2 g-1 naar 17,3 m2 g-1) van de grootte 
van het specifiek oppervlak vast na voorbehandeling van het serpentijnoppervlak met stoom (bij 
650°C).  
Behandeling met een zuur (HCl, H2SO4, H3PO4) laat een sterke toename van het reactieoppervlak zien 
(van 8 m2 g-1 naar 330 m2 g-1). Met stoom (650°C) behandelde deeltjes vertonen een 
carbonatatiepercentage van 59,4% (na 1u bij 155°C en 126 bar). Een voorbehandeling met stoom bij 
lagere temperatuur (300°C; na 1u bij 20°C en 45 bar) vertoont een kleinere omzetting van 52,5%. Met 
zuur behandelde deeltjes vertonen slechts een omzetting van minder dan 0,1%. 
3.2.2.4. Ultrasoon 
McKelvy et al. (2006) vonden met ultrasoon behandelen van silicaathoudende gesteenten geen 
aantasting van de passivatielaag. Santos et al. (2011) daarentegen vonden het effect wel bij 
behandelen van een ander gesteente, namelijk CaO. Dit leidde tot een snellere carbonatatie tot 
aragoniet dan met mechanisch roeren. Bij een temperatuur van 30°C bleek 94% carbonatatie op te 
treden, ten opzichte van 29% zonder ultrasoonbehandeling. Verhogen van de temperatuur naar 40°C 
zorgde voor een nog hogere carbonatatie: 99% ten opzichte van 54% zonder ultrasoonbehandeling. Het 
toevoegen van Mg2+ zorgde bij CaO voor een bevordering van de omzetting. 
3.2.2.5. Wrijving  
Bérat et al. (2006) berekenden (formule 17, bijlage A) de carbonatatie voor forsteriet in waterige 
oplossing, waarbij de passivatielaag aangetast wordt door botsingen tussen de deeltjes. Bij 20% vaste 
deeltjes werd een carbonatatie van 71,1% vastgesteld terwijl bij 10% vaste deeltjes de carbonatatie 
56,4% bedroeg. McKelvy et al. (2006) stelden bij gelijkaardige experimenten carbonatatiewaarden vast 
van 68%. Na toevoeging van kwarts (60% gewicht), om de passivatielaag bij olivijn te verwijderen, 
stelden zij 84% carbonatatie vast (na 1 u, bij 185°C, PCO2 = 154 atm en een roersnelheid van 1500). 
3.2.3. Invloed zuurgraad op reactiekinetiek 
3.2.3.1. Zuurgraadcondities 
Eén van de methodes om de reactiekinetiek te beinvloeden is door de zuurgraadcondities in waterig 
milieu te sturen. De zuurgraad speelt een rol bij het carbonatatie proces (Huijgen, 2007) omdat het een 
reactie van een base met een zuur betreft, resulterend in een zout. Bij voorbeeld in het geval van 
forsteriet, de variant van olivijn met magnesium als kation: 
 Mg2SiO4 (forsteriet) + 2 H2O ↔ 2 Mg2+ + SiO2 + 4 OH- (reactie 4) 
 CO2 + H2O ↔ HCO3- + H+  (reactie 5) 
 HCO3- + H2O ↔ CO32- + H+ (reactie 6) 
 Mg2+ + CO32- ↔ MgCO3  (reactie 7) 
Zuur-basereacties zijn evenwichtsreacties. De ligging van het evenwicht wordt bepaald door de 
ionenconcentratie. Hoe hoger de OH-concentratie in de oplossing, hoe meer het evenwicht van de 
olivijnreactie (reactie 4) naar links zal verschuiven, en hoe minder olivijn zal oplossen. Om veel olivijn in 
oplossing te krijgen zal de pH dus laag moeten zijn (zie het gedrag van forsteriet in figuur 4). Anderzijds 
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wordt de carbonaat-ion-concentratie (reactie 5 en 6) juist laag bij een lage pH. Optimale condities voor 
de vorming van het carbonaatzout kunnen dus sterk gestuurd worden door de zuurgraad zodanig te 
reguleren, dat zowel het kation als het anion optimaal beschikbaar zijn. Er moet onderscheid gemaakt 
worden tussen CO2 carbonatatie in geconditioneerde omgeving (in procesinstallaties) enerzijds, en in 
een natuurlijke omgeving anderzijds. Op beide sporen wordt hieronder nader ingegaan. 
 
Figuur 4: Oplossingssnelheden van een kristallijn en een amorf alkalisch gesteente als functie van de pH, 
genormeerd naar effectief contactoppervlak tussen mineraalkorrel en omgeving (Bron: Gislason et al., 2010) 
3.2.3.2. Carbonatatie in geconditioneerde omgeving 
Olivijn en serpentijn zijn zeer goed oplosbaar bij een lage pH. Carbonatatie is enkel mogelijk bij 
supersaturatie van kationen (Mg2+) en carbonaationen (Krevor & Lackner, 2011). Een sterke zuurgraad 
vermindert echter de activiteit van de carbonaationen (CO3-) in oplossing door de vorming van 
bicarbonaationen. De carbonaationen worden bij zeer lage zuurgraad (pH ~ 3) omgezet in CO2 en H2O. 
In tabel 2 wordt de oplossingssnelheid (r) vergeleken als functie van de temperatuur, druk en pH. 
Hieruit blijkt dat de oplossingssnelheid bevorderd wordt door lage zuurgraad en hoge temperatuur. Bij 
een hogere pH (> 5) daalt de oplossingssnelheid en wordt vorming van Mg(OH)2+ en een toename van 
CO3- waargenomen, waardoor neerslag van MgCO3- optreedt (Hänchen et al., 2006). Krevor & Lackner 
(2011) en Hänchen et al. (2006) stelden bij serpentijn (189 µm) een versnelde oplosbaarheid vast door 
toevoeging van citroen- of oxaalzuur (factor 2 tot 3). 
Tabel 2: Overzichtstabel oplossingssnelheden (r) met olivijn 
r (mol m-2s-1) Temperatuur/Druk PCO2 
pH Model Additief Referentie 
8.10-13 - 2,3.10-12 25°C 2 7 (SPM)  Hänchen et al., (2006) 
1,5.10-10 - 2,2.10-10 90°C-120°C /14,85 atm - 178,2 atm 3,18- 4,2 7 (SPM)  Hänchen et al., (2006) 
1.15.10-11 - 1.10-9 150°C / 99 atm - 138,6 atm 
3,34 -
3,39 7 (SPM)  Hänchen et al., (2006) 
6,4.10-11 - 1.10-10 90°C <5 7 (SPM) Citroenzuur Hänchen et al., (2006) 
1.10-12- 6.10-11 150°C / 14,85 atm 5,03 -6,03 7 (SPM)  Hänchen et al., (2006) 
1,58.10-10 25°C 8,2 10 (SCM)  Hangx & Spiers (2009) 
5,93.10-11 15°C 8,2 10 (SCM)  Hangx & Spiers (2009) 
8.10-11 - 5.10-10 25°C ng ng  Guthrie et al., (2001) 
(ng): niet gespecificeerd. ‘r’ bij Hänchen et al. (2006) werd omgerekend van mol cm-2 s-1 
 
ONDERZOEK NAAR DE OPSLAG VAN CO2 IN MINERALE GESTEENTEN 
 
VMAB2012VJ-M112-CO2-BINDING-PWAE20151002-nonedit.doc 
 Pagina 19 van 56 
In een geconditioneerde omgeving kunnen naast procesparameters zoals druk, temperatuur en 
korrelgrootte ook het chemische milieu tot veel extremer waarden worden gevarieerd dan in een 
natuurlijke omgeving. Dit procespad is onder andere door Huijgen (2007) bestudeerd, en leverde een 
aantal conclusies omtrent de technische en economische haalbaarheid, die van belang zijn bij een 
analyse van de zuurgraad als sturende factor. De voornaamste conclusie is dat het proces in twee 
stappen dient te verlopen: (stap 1) het oplossen van het silicaat in condities met lage pH, en vervolgens 
carbonatatie (stap 2) bij een hoge pH. De tweestapsmethode vergt echter een complex en duur 
procesontwerp omdat er sprake is van twee separate reactievaten en chemisch agressieve milieus. 
De twee stappen kunnen ook opeenvolgend genomen worden in een zogenaamd pH-swing proces (Park 
& Fan, 2004). De procesinstallatie wordt dan veel eenvoudiger in opzet. De kosten echter zijn ook bij dit 
proces hoog, omdat de zure en basische reagentia niet teruggewonnen kunnen worden. 
Ook de milieueffecten worden door Huijgen (2007) genoemd als potentieel probleem. Één van die 
effecten is het uitlogen van andere kationen in de grondstof, met daaronder waarschijnlijk hoge 
concentraties aan toxische zware metalen, afhankelijk van ontstaan en winplaats van de grondstof. 
Naast de bovenstaande problemen spelen er nog andere kostenfactoren, zoals de kosten voor het 
winnen, aanvoeren en malen van de grondstof. Daarmee acht Huijgen (2007) het door hem 
onderzochte spoor van een industriële opstelling voor CO2 carbonatatie vooralsnog onaantrekkelijk uit 
economische overwegingen. 
3.2.3.3. Carbonatatie in meer natuurlijke omgeving: engineered soils 
Bij carbonatatie in een meer natuurlijke omgeving kan weliswaar minder met procesparameters 
gevarieerd worden, maar daar tegenover staan mogelijkheden tot procesoptimalisatie tegen veel lagere 
investeringskosten. De vraag die hier centraal staat is of de processnelheid voldoende kan worden 
verbeterd. Verscheidene onderzoeken stellen een grote discrepantie vast tussen carbonatatiesnelheden 
in laboratorium omstandigheden en in veldwaarnemingen. Sommigen stellen vast dat het onder 
labomstandigheden sneller gaat (Hangx & Spiers, 2007; Renforth & Manning, 2011), anderen juist dat 
de natuur het veel sneller doet (White, 1995; Schuiling, 2011). Er zijn verschillende verklaringen 
aangevoerd voor de geconstateerde verschillen in waarnemingen. Zo geven Renford & Manning (2011) 
als verklaring dat laboratoriumexperimenten veelal op amorfe gesteenten worden uitgevoerd, terwijl 
gesteenten in de bodem meestal een kristallijnstructuur hebben, waardoor ze veel moeilijker oplossen. 
Schuiling (2011) daarentegen geeft als verklaring dat in het laboratorium de biotische 
veldomstandigheden niet goed worden gerepresenteerd. Daar zijn verschillende biotische processen 
potentieel debet aan, bij voorbeeld bodemschimmels die in symbiose met hogere planten leven. Ze 
scheiden organische zuren (azijnzuur, oxaalzuur ed) uit die bodemmineralen oplossen opdat ze door de 
hogere planten als nutriënten kunnen worden opgenomen (Schöll et al., 2008). Dergelijke processen 
worden ook onderhouden door lichenen of korstmossen in symbiose met blauwalgen (Wilson et al., 
1981). Ook bodemfauna draagt hier in niet geringe mate bij (Needham et al., 2006). Deze organische 
verzuringsprocessen versnellen het oplossen van mineralen met ordegroottes van 103 of meer.  
Er is nog een derde mechanisme met mogelijk grote invloed op de reactiekinetiek. De in de bodem 
aanwezige organische zuren binden ook met de kationen om chemische complexen en liganden te 
vormen (Renforth & Manning, 2011), die het ionenevenwicht verder kunnen doen verschuiven. Er 
werden experimenten uitgevoerd met bijmengen van organische zouten zoals citraten of oxalaten 
(Krevor & Lackner, 2011), gebruikmakend van de natuurlijke zoutwater condities van de zee (Hangx & 
Spiers, 2007), of met het bijmengen van reststoffen uit fossiele energiecentrales, zoals SO2 en HF 
(Gislason et al, 2010). De introductie van zuren, zouten of complexe liganden veroorzaken alle een 
verhoging van de ion-activiteit en hebben daarmee een invloed op het – ionogeen verlopende – 
mineralisatieproces. Een voorbeeldtoepassing met groot potentieel nut voor versnelling van 
mineralisatie is de vorming van complexe liganden bij het oplossen van basaltgesteente, waardoor het 
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basaltmineraal plagioclaas versneld oplost in alkalisch milieu, zoals te zien is op de basaltkromme in 
figuur 4 (Het onderliggend mechanisme is toegelicht in van Driel, 2012). 
De onderlinge invloed van zuurgraad en verwering van alkalisch gesteente heeft geleid tot voorstellen 
om zure bodems te neutraliseren met gemalen silicaatgesteente, bij voorbeeld als wapen tegen de 
effecten van zure regen (Schuiling & Krijgsman, 2006). Ook voor de productieverbetering van 
landbouw- en bosbouwgronden kan alkalisch silicaatgesteente (steenmeel) prima functioneren als 
alternatief voor kalkbijmenging (Rietra, Hogesteger, & Bergsma, 2011). Proeven met cementklinker 
(calciumsilicaten) in matig zuur milieu (representatief voor organische bodems) laten zien dat de klinker 
goed oplost en de vrijgekomen Ca2+ precipiteert als CaCO3. Er mag geconcludeerd worden dat er goed 
met bodemverbeteraars (engineered soils) kan gewerkt worden om CO2 vast te leggen (Renforth & 
Manning, 2011). 
3.3. Soorten mineralen voor carbonatatie 
Mineralen kunnen ingedeeld worden volgens een aantal criteria, zoals de chemische samenstelling (a) 
en de kristalstructuur (b) (Strunz, 1941), alsook hun oorsprong (c). Een belangrijke groep van 
mineralen, die voor de CO2 opslag in mineralen onderzocht wordt, zijn de silicaat houdende mineralen 
(SixOy). Deze kunnen opgedeeld worden in functie van hun structuur in neso-, soro-, cyclo-, ino-, fyllo-, 
en tectosilicaten (bijlage C). Met betrekking tot de oorsprong wordt er een onderscheid gemaakt tussen 
mafische (of basische), met 45 à 52% SiO2 en ultramafische met < 45% SiO2 gesteenten. Uit een 
overzichtsstudie van Sipilä et al. (2008) worden de mineralen aangegeven die het meest onderzocht zijn 
voor het vastleggen van CO2. In functie van het soort mineraal spelen drie factoren een rol. De 
potentiële bindingscapaciteit (§3.3.2), de reactiviteit (§3.3.3) en de stabiliteit (§3.3.4).  
3.3.1. Meest bestudeerde mineralen voor carbonatatie 
Sipilä et al. (2008) vergeleken het aantal studies in verhouding tot de soorten mineralen die voor CO2 
opslag in aanmerking komen. De mineralen olivijn, serpentijn en wollastoniet werden het meest 
onderzocht. Naast de silicaathoudende mineralen worden ook bruciet (Mg(OH)2), calciumhydroxide 
(Ca(OH)2) en magnesia (MgO) in een aantal studies vermeld.  
3.3.2.  Potentiële bindingscapaciteit (RCO2) 
De theoretische bindingscapaciteit van mineralen wordt door RCO2 bepaald (Goff & Lackner, 1998). Hoe 
lager RCO2, hoe minder mineraal er nodig is voor carbonatatie (Sipilä et al. 2008). Mazzotti (2005) geeft 
aan dat RCO2 waarden afhankelijk zijn van het type en de zuiverheid van het mineraal. Deze waarden 
variëren voor serpentijn en olivijn, afkomstig uit respectievelijk de VS en Puerto Rico, tussen 1,97 en 
2,51. 
Uit de meeste studies blijkt dat olivijn de hoogste (theoretische) bindingscapaciteit heeft. Basalt heeft 
dan weer de laagste bindingscapaciteit, volgens Huijgen (2007). Vogeli et al. (2011) vonden voor 
magnetiet en anortiet de laagste bindingscapaciteit, namelijk respectievelijk 19 g en 15,8 g CO2 per 100 
g mineraal. 
Goff & Lackner (1998) kwamen tot de vaststelling dat bij duniet, een ultramafisch gesteente dat voor 
meer dan 90% uit olivijn bestaat, met de hoogste MgO/SiO2 verhouding, de laagste RCO2 (1,91) 
gevonden werd. Dit betekent de hoogste bindingscapaciteit ten opzichte van andere mineralen, met een 
lagere Mg concentratie. We kunnen hier hoogstwaarschijnlijk uit afleiden dat een hogere Mg2+ 
concentratie tot een betere CO2 binding aan het mineraal leidt. 
O Connor et al. (2005) kwamen tot de vaststelling dat forsteriet (olivijn) de laagste RCO2 gaf, met de 
hoogste Mg2+ concentratie. Hangx & Spiers (2007) berekenden op basis van de reactievergelijkingen en 
in functie van het product de maximale opnamecapaciteit Q (zie bijlagen B, D en E). De resultaten 
worden in tabel 3 weergegeven. Hangx & Spiers (2007) maken een onderscheid tussen de omzetting 
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van forsteriet (olivijn) naar hydromagnesiet (Mg(OH)2) en magnesiet (MgCO3). Dit onderscheid is 
belangrijk aangezien de stabiliteit van magnesiet hoger is dan van hydromagnesiet (zie ook §3.3.4).  
Dit betekent dat er respectievelijk 2, 1,6 en 0,8 ton forsteriet nodig zijn om 1 ton CO2 op te slaan met 
de vorming van hydromagnesiet, magnesiet en bicarbonaat. Hangx & Spiers (2007) geven nog aan dat 
onder natuurlijke omgevingsomstandigheden de kans op precipitatie tot hydromagnesiet groter is dan 
tot magnesiet. 
In vergelijking met silicaathoudende mineralen (forsteriet, serpentijn) zijn er meer carbonaathoudende 
mineralen nodig voor de binding met CO2. Er is meer calciumcarbonaat (CaCO3), namelijk 2,3 ton of 2,5 
ton kalksteen (met 8% onzuiverheden) nodig voor de binding van 1 ton CO2 voor de vorming van 
bicarbonaat (Langer et al. 2004; Rau et al. 2001). Daar tegenover staat dat de oplosbaarheid van 
CaCO3 (r = 2.10-5 mol m-2 s-1) veel hoger is dan die van olivijn (tabel 3).  
Tabel 3: Maximale opnamecapaciteit (Q) volgens reactievergelijkingen (I t/m VI) (bijlage B en D) 
Mineraal Product Mol 
mineraal 
Mol 
CO2 
Q Hoev. 
mineraal 
voor 1 ton 
CO2 (in t) 
Referentie 
forsteriet bicarbonaat 1 4 176/140=1,26 0,8 (Hangx & Spiers, 2007) 
forsteriet hydromagnesiet 5 8 352/700=0,50 2 (Hangx & Spiers, 2007) 
serpentijn magnesiet 1 3 132/278=0,47 2,1 (Hangx & Spiers, 2007) 
Calciumcarb
onaat 
bicarbonaat 1 1 44/100=0,44 2,3 (Langer et al. 2004 ; 
Rau et al. 2001) 
wollastoniet Calciet 1 1 44/116=0,38 2,6 (Hangx & Spiers, 2007) 
forsteriet magnesiet 1 2 88/140=0,63 1,6 (Hangx & Spiers, 2007) 
3.3.3. Carbonatatie efficiëntie/reactiviteit (RX) 
Uit de berekeningen van O'Connor et al. (2005) met vergelijking (3), volgens bijlage B, blijkt dat het 
serpentijn mineraal antigoriet, een carbonatatie reactiviteit (Rx) van 92% haalt. Ook wollastoniet en 
forsteriet (olivijn) halen respectievelijk waarden van 82% en 81% (figuur 5). 
Velbel (1999) geeft aan dat bij orthosilicaten binnen de olivijn groep, nl. Ca-olivijn, fayaliet (Fe-olivijn) 
en forsteriet (Mg-olivijn) de reactiviteit van het mineraal toeneemt bij een lagere ionenpotentiaal en een 
grotere metaal-oxide bindingsafstand. De ionenpotentiaal en de afstand bedraagt respectievelijk voor 
Ca2+ (2; 2,352), kleiner dan bij Fe2+ (2,56; 2,161) en op zijn beurt kleiner dan Mg2+ (2,78; 2,094).  
 
Figuur 5: Rx waarden voor enkele mineralen. In de legende staan ook de  
RCO2 waarden naast de mineralen (Bron: O'Connor et al. 2005). 
Volgens onderzoeksresultaten van O'Connor et al. (2005) (figuur 5), is af te leiden dat magnetiet 
(Fe3O4), een metaaloxide, een lagere carbonatatie reactiviteit (Rx) vertoont dan silicaathoudende 
mineralen. De waarden in de legende van figuur 5 zijn de RCO2 waarden volgens vergelijking (1). Hierbij 
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valt op dat, hoe hoger de RCO2 waarde, hoe lager Rx. Wollastoniet (CaSiO3) heeft een hoge reactiviteit, 
maar er is meer mineraal in vergelijking met forsteriet (Mg2SiO4) nodig.  
3.3.4.  Stabiliteit (∆Gf0) 
Algemeen geldt voor de stabiliteit bij gecarbonateerde mineralen dat, hoe lager de energiestatus, hoe 
hoger de stabiliteit. Als de vrije Gibbsenergie negatief is, ∆Gf0< 0, dan resulteert de reactie met CO2 in 
de vorming van carbonaten. 
Carbonaten zijn vrij stabiel in natuurlijke omgevingsomstandigheden, want ze hebben een lagere 
energiestatus dan hun reactanten (silicaten en CO2) (Teir et al. 2006). De vrije Gibbs energie ∆Gf0 van 
magnesiet (MgCO3) (-1028 kJ mol-1) is veel hoger dan die van CO2 (-394 kJ mol-1) (Kwon, 2011). Als 
daarentegen ∆Gf0 positief (> 0), zal de stabiliteit klein zijn en kan er CO2 uit de carbonaten vrijkomen, 
waardoor het CO2 gehalte in de atmosfeer opnieuw zal toenemen.  
Magnesiet wordt beschouwd als de stabielste vorm van carbonaat (Hangx & Spiers, 2007). 
Hydromagnesiet bezit de hoogste ∆Gf0 (= meest negatieve waarde) (bijlage F). Hänchen et al. (2008) 
stelden vast dat magnesiet een stabiele carbonaatvorm is maar zelden gevormd wordt in natuurlijke 
omgevingsomstandigheden. Dit werd ook bevestigd door Hangx & Spiers (2009). Enkel nesquehoniet 
wordt in natuurlijke omgevingstoestanden gevormd (Hänchen et al. 2008).  
De inwerking van zuren kan de stabiliteit van carbonaten dan weer aantasten. Teir et al. (2006) 
onderzochten de invloed van zure regen op carbonaat mineralen, maar vonden geen significante 
effecten op de stabiliteit van de carbonaten.  
3.4. Mogelijke praktische toepassingen 
In dit onderzoek spitsen we ons toe op mogelijke praktische toepassingen van minerale binding van CO2 
onder natuurlijke omstandigheden. Hierbij wordt onderscheid gemaakt tussen ex-situ (§3.4.1) en in situ 
toepassingen (§3.4.2). Volgens een studie van The Royal Society (2009) rond geoengineering zijn er 
een aantal criteria waaraan praktische toepassingen moeten voldoen alvorens in aanmerking te komen 
voor mogelijke inzetbaarheid. Voor elke onderzochte toepassing wordt steeds nagegaan of deze wel 
voldoet aan de criteria opgemaakt volgens de Royal Society (2009). Tabel 4 biedt een overzicht van 
deze criteria. 
Tabel 4: Criteria voor praktische toepassingen van geoengineeringtechnieken (Bron: Royal Society, 2009) 
Effectiviteit Tijdsschaal Veiligheid Kostprijs 
Vertrouwen in techniek 
(wetenschappelijk, 
technologisch) 
Inzetbaarheid op korte of 
lange termijn 
Voorspelbare en 
verifieerbare effecten 
inzetkosten 
Ruimtelijke schaal van 
toepassing 
Uitvoeren experimenten Onvoorziene neveneffecten 
& milieu-impacts 
werkingskosten 
Uniformiteit in te bereiken 
effecten 
Werkbare modellen Lage kans op incidenten 
(reversibiliteit) 
 
In Paragraaf 3.5 wordt een levenscyclusanalyse opgesteld, waarbij impact op milieu en mens en 
optredende neveneffecten geïdentificeerd en geëvalueerd worden. Dit zal resulteren in aanbevelingen 
voor verder onderzoek en kan beleidsondersteunend werken. Een ander belangrijk criterium is de 
mogelijkheid tot technische reversibiliteit van de ingezette techniek. Het is aangewezen dat technieken 
en hun te verwachten effecten op korte termijn kunnen stopgezet worden om zo te anticiperen op 
mogelijke onvoorziene en schadelijke neveneffecten. Ook een aantal sociale criteria zoals politieke en 
publieke wenselijkheid, sociale aanvaardbaarheid bij de bevolking en legaliteit moeten in overweging 
genomen worden. De moeilijkheid hierbij is dat deze criteria snel kunnen veranderen in tijd. 
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3.4.1.  Versnelde verwering via ex-situ carbonatatie 
Om een daling van 10 % van de jaarlijkse Nederlandse CO2 emissie van 211 Mt (in 2010) (CBS, PBL, & 
Wageningen UR, 2010) te bewerkstelligen, zijn het soort mineraal, de benodigde hoeveelheden, de 
deeltjesgrootte, de hoeveelheden eindproducten en de snelheid om CO2 vast te leggen in mineralen van 
belang. Uit de resultaten met de potentiële bindingscapaciteit (§3.3.2), de carbonatatie reactiviteit 
(§3.3.3) en de stabiliteit (§3.3.4) blijkt dat olivijn, onder de vorm van forsteriet en fayaliet het meest 
belovend is. Verder blijkt dat het bicarbonaat het gemakkelijkst gevormd wordt, maar niet stabiel is op 
land. Drie mogelijke ex-situscenario’s worden vergeleken: 
• Het uitstrooien van olivijn deeltjes langs de kustlijn bij 15 à 25 °C (Hangx & Spiers, 2007; 
2009). 
• Kalksteen (calciumcarbonaat) oplossen in zeewater (Kheshgi, 1995; Rau et al., 2001). 
• Olivijn verdelen langs stroomgebieden van 2 tropische rivieren (Amazone en Congo) bij 25 °C 
(Köhler et al., 2010). 
3.4.1.1.  Uitstrooien van olivijn langs de kustlijn 
Hangx & Spiers (2009) vonden voor olivijn Q-waarden van respectievelijk 1,25, 0,63 en 0,5, voor de 
producten bicarbonaat (HCO3-), magnesiet (MgCO3) en hydromagnesiet. Dit betekent dat er meer CO2 
omgezet kan worden bij de vorming van bicarbonaat (reactievergelijkingen III en V in bijlage D) dan bij 
omzetting naar magnesiet of hydromagnesiet. Daartegenover staat dat de stabiliteit van bicarbonaat 
veel lager is dan die van magnesiet.  
∆Gf0 voor HCO3- (-586 kJ mol-1) (Herzog, 2002) is echter groter dan voor MgCO3 (-1.027,83 kJ mol-1) 
(Hänchen et al. 2008). Dit betekent dat HCO3- minder stabiel is dan MgCO3.  
Op basis van de gegevens van Hangx & Spiers (2007) hebben we berekend dat er voor een daling van 
10 % van de CO2 emissie in Nederland, 34 Mt olivijn en 10 Mt water nodig zijn. Hierbij wordt er 41 Mt 
magnesiet en 14 Mt silicaat gevormd. Omgerekend naar volume betekent dit dat er 10.397.554 m3 
forsteriet (ρ = 3.270 kg m-3) nodig is en er 13.666.667 m3 magnesiet (ρ = 3.000 kg m-3) gevormd 
wordt. Bij een deeltjesgrootte van 10 µm zal de omzetting 3,3 jaar duren, bij 300 µm zal dit 101 jaar in 
beslag nemen (bijlage G). Het is nog zeer onduidelijk welke gevolgen het gevormde product 
(magnesiet) zal hebben op de lokale omgeving. 
3.4.1.2.  Oplossen van kalksteen in zeewater 
Door de alkaliteit van het zeewater constant te houden, kan er meer CO2 opgenomen worden, waardoor 
CO32- vervangen wordt door 2HCO3- (figuur 6). Als alle carbonaat ionen opgelost zouden zijn, daalt de 
zuurgraad. Door CaCO3 toe te voegen wordt de reactie in stand gehouden (reactievergelijking VI in 
bijlage D).  
 
Figuur 6: Oplossen CO2 in zee. (Bron: website Web Me, 2012)  
Met de cijfergegevens van Rau et al. (2001) berekenden we dat er 21,1 Mt kalksteen en 6,33 Mt water 
nodig zijn, met de vorming van bicarbonaat, opgelost in zeewater. Dit betekent een volume van 
7.201.365 m3 kalksteen (ρ = 2930 kg m-3). Vergeleken met de vorming van bicarbonaat uit olivijn is er 
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echter meer kalksteen en water nodig, maar Köhler et al. (2010) geven nog aan dat het oplossen van 
olivijn in zeewater minder efficiënt is door de hogere pH waarde. 
3.4.1.3. Uitstrooien van olivijn in de stroombekkens van 2 tropische rivieren 
Een daling van 10 % van de jaarlijkse CO2 in Nederland, toegepast op de resultaten van Köhler et al. 
(2010) in de stroombekkens van 2 tropische rivieren, geeft aan dat er bij een pH van 8 à 9 slechts 5,7 à 
6 Mt j-1 olivijn nodig is (bijlage H). Dit betekent dat er, ten opzichte van de resultaten van Hangx & 
Spiers (2009), slechts 1/6 van de hoeveelheid olivijn nodig is. 
3.4.2. Versnelde verwering via in situ carbonatatie 
Bij bovengenoemde drie ex-situ toepassingen (§3.4.1) wordt het mineraal na opgraving en 
voorbehandeling naar de plaats van toepassing gebracht. Op plaatsen waar mineralen zoals olivijn en 
basalt reeds aanwezig zijn kan de verweringsreactie ook in situ (in de aardkorst) plaatsvinden en 
versneld worden (Cipolli et al. 2004; Guthrie et al. 2001; Hansen et al. 2005; Kelemen & Matter 2008; 
Marini 2007; Schuiling 2006; Xu et al. 2004). Deze techniek voorziet zowel toepassingen op land als op 
zee. Toepassingen op land vereisen geconcentreerde CO2, terwijl op zee het zeewater als natuurlijke 
CO2-bron gebruikt kan worden. Bij beide toepassingen wordt het (al dan niet geconcentreerde) CO2 op 
diepte gebracht waarna het kan reageren met het aanwezige gesteente onder de vorming van 
carbonaat. Volgens onderzoek van Kelemen & Matter (2008) in het Samail ofioliet (een stukje 
oceanische lithosfeer aan de zuidpunt van het Arabisch schiereiland) te Oman kan er op die manier 
alleen al in Oman meer dan 1 GtC jaar-1 verwijderd worden. In vergelijking met de ex-situ toepassingen 
vereist in situ carbonatatie geen intensieve mijnbouw en worden hiermee gepaard gaande nadelige 
invloeden op sociaal en ecologisch gebied vermeden. In de volgende paragrafen zal deze techniek met 
mogelijke toepassingen op land (§3.4.2.1) en op zee (§3.4.2.2) verder uitgediept worden. 
 
  b 
Figuur 7: Wereldmap met locaties waar continentale basalt (a) en ofioliet peridotiet (b) aangetroffen wordt. 
Ofiolieten zijn blokken oceanische mantelkorst die aan het oppervlak liggen als gevolg van tektonische krachten 
(Bron deel a: Oelkers, 2008; Bron deel b: Kelemen, 2011). 
Algemeen genomen bieden silicaatmineralen zoals olivijn, serpentijn, wollastoniet en basaltglas het 
beste potentieel voor CO2 carbonatatie (Oelkers et al, 2008). Zij worden voornamelijk aangetroffen in 
basalt en peridotiet. Basalt vormt de toplaag van oceanische bodems en wordt ook veelvuldig 
aangetroffen in continentale bodems (figuur 7a). Peridotiet is minder veelvuldig verspreid dan basalt 
maar heeft toch een voorkomen op ieder continent (figuur 7b). Zo zijn er grote afzettingen in Oman en 
langs de Oost- en Westkust van Noord-Amerika. Peridotiet bevat 40-50% MgO-CaO-FeO vergeleken met 
20-25% MgO-CaO-FeO voor basalt. Dit maakt dat de natuurlijke carbonatatiesnelheid bij peridotiet 
aanzienlijk sneller zal verlopen dan bij basalt (Marini, 2007). Niettemin heeft basalt, net als peridotiet, 
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de capaciteit om wereldwijd jaarlijks miljarden ton CO2 (Gt) op te slaan via carbonatatie (McGrail et al, 
2006; Goldberg, 2009). 
Kelemen & Matter (2008) hebben vastgesteld dat carbonaataders in dagzomend peridotiet in Oman een 
gemiddelde C14 leeftijd hebben van ongeveer 26.000 jaar. Tot voor kort werd deze leeftijd verkeerdelijk 
geschat op 30 tot 95 miljoen jaar. Aan de hand van deze nieuwe gegevens van Kelemen & Matter blijkt 
dat er in Oman jaarlijks op natuurlijke wijze 40 Mt atmosferische CO2 omgezet wordt tot vaste 
carbonaten. Basalt vertoont een gelijkaardige reactie o.a. op de zeebodem in de buurt van 
hydrothermale bronnen (bvb The Lost City Atlantische Oceaan; Kelley at al., 2001). Geschat wordt dat 
basalt jaarlijks wereldwijd zorgt voor de verwijdering van 180 Mt CO2 (Desert et al, 2003). Kelemen & 
Matter (2008) stellen twee mogelijke toepassingen voor van in situ carbonatatie: 
• Methode 1 op land (§3.4.2.1): olivijn (aanwezig in peridotiet) wordt op diepte verhit tot een 
optimale temperatuur voor carbonatatie (185°C), het gesteente wordt hydraulisch gebroken, 
waarna een vloeistof (met NaHCO3 toegevoegd indien nodig) onder druk geïnjecteerd wordt bij 
een PCO2 van 150 bar. 
• Methode 2 op zee (§3.4.2.2): olivijn wordt hydraulisch gebroken waarna zeewater (als CO2-bron) 
via thermale convectie in het gesteente kan dringen. 
3.4.2.1. Methode 1: Injectie van CO2 onder druk in voorverhit gesteente op 
land 
a. Beschrijving methode 1 
Kelemen en Matter (2008) stellen voor om gaten in het peridotiet te boren waarna het gesteente 
voorverhit wordt tot een optimale temperatuur van 185°C door het inpompen van vloeistof. Daarna 
wordt geconcentreerd CO2 in een vloeistof onder hoge druk (PCO2 150 bar) geïnjecteerd. Het CO2 zal met 
het gesteente honderdduizend maal (factor 105) sneller reageren dan onder normale omstandigheden, 
tijdens dit proces komt extra warmte vrij als gevolg van de carbonatatiereactie die exotherm is. Het 
gesteente zet uit tijdens carbonatatie door de toenemende druk binnen het gesteente waarbij mogelijk 
barsten ontstaan in aanliggend gesteente. Als gevolg van een toename van het barstenfront wordt het 
reactieoppervlak vergroot waardoor nog niet gereageerd gesteente in contact komt met CO2. Op die 
manier kan het proces zichzelf op gang houden, zolang de aanvoer van CO2 en de optimale temperatuur 
gegarandeerd blijven.  
Figuur 8 (links) toont een theoretisch model van een praktische toepassing zoals het in de 
patentaanvraag van Kelemen & Matter beschreven staat (WIPO, 2009). 
Verbrijzelen van peridotiet gebeurt in situ op diepte. Hiervoor kunnen boor- en hydraulische 
verbrijzeltechnieken gebruikt worden die vandaag courant gehanteerd worden binnen de mijnbouw en 
de ontginning van fossiele brandstoffen (Audigane et al, 2002; Dorbath et al, 2009). Door het boren en 
hydraulisch verbrijzelen kunnen diepte en volume van het voor carbonatatie beschikbare peridotiet 
aanzienlijk verhoogd worden met een factor 200, meer bepaald van een diepte van 15m tot ongeveer 
3km. Voorverhitting van het peridotiet in situ tot 185°C zal zorgen voor een jump start van de 
carbonatatiereactie.  
De exotherme warmte van de carbonatatiereactie kan nadien zorgen voor handhaving van een optimale 
temperatuur binnen het gesteente. Als gevolg van de volumetoename door carbonatatie, kan gesteld 
worden dat er op natuurlijke wijze bijkomende scheuren en barsten kunnen optreden in het mineraal. 
Langs deze weg kan de vloeistof verder indringen in aanliggend gesteente en kan de kettingreactie 
verder gezet worden (Kelemen & Matter, 2008). 
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Figuur 8 links: Theoretisch model in situ carbonatatie in gesteente (110). Het systeem bevat o.a. een 
verbrijzelmodule (102), een verwarmingsmodule (104), een CO2-injectiemodule (106) en een controlemodule (108) 
(Bron: WIPO, 2009). Figuur 8 rechts: Flow chart in situ carbonatatie op land (Bron: WIPO, 2009). 
b. Optimale vloeistofsnelheden methode 1 
In de aardmantel neemt als gevolg van de geothermische gradiënt de temperatuur gemiddeld toe met 
15 à 30°C per kilometer, in sommige gebieden kan dit zelfs hoger zijn. Dit betekent dat voor peridotiet 
gesteentelagen, die op 3-5km diepte liggen, de optimumtemperatuur (185°C) bereikt kan worden met 
minimale extra energie-inspanningen. Hierdoor kan de kostprijs voor het voorverhitten van het 
gesteente sterk gereduceerd worden. Mogelijk kan de warmte van het gesteente op diepte door 
convectie zelfs naar boven gehaald worden doorheen de boorgaten. Deze warmte kan gebruikt worden 
als extra energiebron voor het pompen van CO2 doorheen het netwerk. 
De snelheid waarmee geconcentreerd CO2 bij een druk van 150 bar en een omgevingstemperatuur van 
25°C in het gesteente geïnjecteerd wordt, speelt een belangrijke rol bij het al dan niet aanhouden van 
de hoge temperatuur die nodig is voor de versnelde carbonatatie. Een te lage of te hoge 
vloeistofsnelheid kan de efficiëntie van het omzettingsproces beïnvloeden. In het gesteente kan een 
optimale temperatuur van 185°C aangehouden worden door CO2, bij een temperatuur van 25°C, met 
een snelheid van 0,04 m s-1 te injecteren (Kelemen et al., 2011). 
3.4.2.2. Methode 2: versnelde convectie van zeewater doorheen peridotiet 
voor CO2-opslag 
Veel van de geschikte rotsformaties op land bevinden zich in droge gebieden waardoor aanvoer van 
grote hoeveelheden water vereist is. Bijkomend probleem van toepassingen op land is dat CO2 in water 
moet opgelost worden alvorens onder druk geïnjecteerd te worden in het gesteente. Zo is er 27 ton 
water nodig om 1 ton CO2 op te lossen bij een druk van 25 bar (Wolff & Boennisch, 2006). Een 
mogelijke oplossing hiervoor is in situ carbonatatie van peridotiet op zee waarbij zeewater gebruikt 
wordt als CO2-bron. Onder de zeebodem bevinden zich tot op een diepte van ongeveer 3 à 5 km 
immense reservoirs aan peridotiet. Op die diepte kunnen, door de geothermische gradiënt, 
temperaturen van 90-120°C bereikt worden. 
a. Beschrijving methode 2 
Vanaf boorplatformen of vanop de kustlijn worden in het gesteente onder de zeebodem gaten geboord. 
Zo wordt een netwerk van breuken en barsten gecreëerd waar zeewater via thermale convectie kan 
binnendringen (figuur 10). De concentratie van CO2 in zeewater bedraagt slechts 30 ppm. Dit betekent 
dat zeewater, ongeacht temperatuur, een minder efficiënte CO2-bron vormt dan geconcentreerd CO2. 
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↓ 
Verhitting van het peridotiet tot 185°C 
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↓ 
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Inpompen van zeewater zou een hogere werkingskost met zich meebrengen waardoor zoveel mogelijk 
op het principe van thermale convectie moet betrouwd worden. Bij thermale convestie vindt geen 
voorverhitting van het gesteente plaats. Als gevolg van de lagere temperatuur (90°C-120°C) en een 
relatief beperkte aanvoer van C02 zal de reactiesnelheid lager liggen dan bij methode 1 op land.  
Als gevolg van de carbonatatiereactie zal het in het zeewater aanwezige CO2 volledig verwijderd 
worden. Het CO2 arme zeewater dat na het doorlopen van het gatennetwerk terug in zee terecht komt 
zal daardoor licht alkalisch zijn. Bij menging zal het zorgen voor een daling van het CO2-gehalte van het 
oppervlaktewater, wat op zijn beurt terug een evenwichtstoestand met de atmosfeer zal bereiken door 
atmosferische CO2 te onttrekken.  
b. Modellering en flow chart methode 2 
Offshore boren is ongeveer factor 10 duurder dan op land. Boren op zee kan echter een aanzienlijk 
kleinere ecologische en sociale impact veroorzaken dan toepassingen op land (Kelemen et al., 2011). 
Omdat er aan het zeewater geen CO2 moet toegevoegd worden staat hier een lagere werkingskost 
tegenover (t.o.v. gebruik geconcentreerd CO2 bij methode 1 op land; zie §3.4.2.1). Figuur 9 geeft een 
flow chart weer van de in situ toepassing op zee. Om te anticiperen op het lagere CO2-aanvoergehalte 
kan de efficiëntie van de carbonatatie verhoogd worden door meer boorgaten in het gesteente te 
voorzien. 
Omdat ieder boorgat maar een beperkte hoeveelheid zeewater kan transporteren zal het aantal 
boorgaten opgeschaald moeten worden. Om één miljard ton (1 Gt) CO2 per jaar te verwijderen zouden 
volgens Kelemen & Matter (2008) één miljoen boorgaten nodig zijn, het equivalent van het huidige 
aantal oliebronnen in de USA (NRDC, 2009). Als gevolg van thermale convectie (figuur 10) zal het 
ondergronds verhitte zeewater na doorlopen van het netwerk terug in zee stromen. Om ongewenste 
neveneffecten te vermijden moet dit water eerst opgevangen worden, het kan bovendien gebruikt 
worden as extra energiebron. 
Voor het bepalen van de kostprijs zijn enkel hydraulisch breken en booractiviteiten van belang (geen 
voorverhitting gesteente, geen aanvoer van geconcentreerd CO2, geen pompactiviteiten). Omdat bij 
deze methode de combinatie kan gemaakt worden met geothermale energieproductie zou de netto 
kostprijs aanzienlijk lager kunnen liggen dan bij in situ carbonatatie op land. 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figuur 10: Schematische voorstelling van boorgaten in het gesteente die 
met elkaar verbonden zijn door een netwerk van scheuren. Kleurvariaties 
onder de zeebodem stellen temperatuurwaarden voor: blauw: 0 – 25°C; 
rood: 150°C. Koud (blauw) oppervlaktezeewater wordt via boorgat 1 naar 
beneden gestuurd waarna het verhit wordt als gevolg van de geothermische 
gradiënt en de exotherme carbonatatiereactie (rood). Door thermische 
convectie vervolgt het zeewater zijn weg naar boorgat 2. Op weg van boorgat 
1 naar boorgat 2 wordt de in het zeewater aanwezige CO2 als bron voor 
minerale carbonatatie gebruikt (Bron: Kelemen & Matter, 2008). 
 Figuur 9: In situ toepassing op zee (WIPO, 2009) 
3.4.2.3. Veranderingen in het gesteente tijdens het carbonatatieproces  
Succesvol optreden van in situ carbonatatie bij peridotiet is afhankelijk van een aantal factoren zoals de 
grootte van het reactieoppervlak na hydraulisch breken van het gesteente, de reeds aanwezige graad 
van carbonatatie, heersende temperatuur en druk, de chemische samenstelling en zuurgraad van de 
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vloeistof waarmee CO2 aangevoerd wordt. Naast het handhaven van een optimumtemperatuur in het 
gesteente vormt reactiegedreven breken van aanliggende delen van het gesteente (door vergroten van 
het reactieoppervlak) een cruciale rol bij het in stand houden van het carbonatatieproces (Beinlich et 
al., 2010). Op basis van onderstaande overzicht van gevoerd onderzoek hieromtrent kan geconcludeerd 
worden dat het moeilijk te voorspellen is of reactiegedreven breken wel degelijk altijd zal plaatsvinden. 
Experimenten van Andreani et al. (2009) tonen aan dat carbonatatie van peridotiet zorgt voor een 
toename van het volume van het gesteente. De toename kan 25% tot 65% van het oorspronkelijke 
volume bedragen (O’Hanley, 1992; Shervais et al., 2005), wat kan leiden tot de vorming van barsten en 
scheuren. Anderzijds stelden Hansen et al. (2005) vast dat 50% carbonatatie van een formatie 
peridotiet in Brits Columbia zorgt voor een relatief kleine toename van het totale volume.  
Ook MacDonald & Fyfe (1985) stelden vast dat carbonatatie van olivijn zorgt voor een toename van het 
oorspronkelijke volume waardoor omliggend gesteente onder druk komt te staan en barsten vertoont. 
Dit werd verder onderzocht en bevestigd door Rudge et al. (2010) en Boschi et al. (2009). Anderzijds 
stelden Xu et al. (2004) en O’Connor et al. (2004) vast dat carbonatatie van olivijn geleidelijk aan 
zorgde voor opvulling van de poriën en vermindering van permeabiliteit. Chizmeshya et al. (2007) 
stelden tijdens carbonatatie van olivijn de vorming van een passivatielaag vast op het olivijnoppervlak, 
onder de vorm van amorf SiO2, waardoor de reactiesnelheid afneemt. 
Reacties tussen water en gesteente waarbij het volume van het gesteente toeneemt zijn normaal gezien 
zelflimiterend. De vorming van mineralen zorgt er namelijk voor dat de poriën gevuld worden 
(figuur 12), waardoor de permeabiliteit van het gesteente afneemt (Kelemen et al., 2011). In contrast 
hiermee kan bijvoorbeeld neerslag van mineralen in de poriën zorgen voor scheuren en barsten in het 
gesteente waardoor de permeabiliteit verhoogd wordt. Dit proces werd o.a. vastgesteld bij uitwateren 
van kalksteen tot portlandiet (Ca(OH)2) (persoonlijke communicatie tussen Kelemen en G.W. Sherer). 
Aangenomen wordt dat peridotiet op een analoge manier zal reageren. In Oman werden natuurlijke 
afzettingen van listwaniet aangetroffen (= 100% gecarbonateerd peridotiet; figuur 11), wat aantoont 
dat de carbonatatiereactie inderdaad niet altijd zelflimiterend is (Nasir et al., 2007). 
 
Figuur 11     Figuur 12  
Figuur 11: Rode banden van volledig gecarbonateerd peridotiet (listwaniet) in Oman (Bron: Kelemen et al., 2011).  
Figuur 12 Twee voorbeelden van natuurlijke zelflimiterende carbonatatie waarbij poriën in het gesteente opgevuld 
worden door carbonaataders (witgrijze lijnen) (Bron: Kelemen et al., 2011). 
Rudge et al. (2010) voorspellen dat het reactiegedreven optreden van barsten bij olivijn aangedreven 
wordt door de reactiesnelheid en de vloeistofsnelheid. Op basis van deze bevindingen schatten Kelemen 
et al. (2011) dat bij verhoogde temperatuur en druk en het aanhouden van een vloeistofsnelheid van 
0,01m s-1, kan zorgen voor een aanhoudend barstenfront in het gesteente met een snelheid van meters 
per dag (figuur 13 & 14). 
Volledige carbonatatie van 1 ton olivijn onder gecontroleerde omstandigheden (hoge druk & hoge 
temperatuur) kan tot 0,6 ton CO2 verwijderen (Hangx & Spiers, 2009). Uitgaande van een dichtheid van 
3,3 ton per kubieke meter olivijn en met een carbonatatiesnelheid van 50% per jaar, kan er jaarlijks 1 
ton CO2 per kubieke meter olivijn verwijderd worden. Aan dat tempo zou op 2 jaar tijd één kubieke 
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meter olivijn (3,3 ton) volledig omgezet worden tot carbonaat en kwarts. Volgens Kelemen & Matter 
(2008) zou deze omzettingsnelheid voldoende hoog zijn om te zorgen voor verhitting van aanliggend 
gesteente, waardoor een barstenfront in aanliggend gesteente kan gecreëerd worden. 
 
   
   Figuur 13      Figuur 14 
Figuur 13: Door Kelemen et al (2011) berekende voortgang van het brekingsfront als gevolg van volumetoename 
na carbonatatie van peridotiet (berekend op basis van gegevens van Rudge et al. (2010)). 
Figuur 14: Model van positieve feedback voor het barstenfront tijdens minerale carbonatatie. Vloeistof dringt in de 
scheuren (a-f) waardoor het vaste volume uitbreidt (Bron: Royne et al., 2009). 
3.4.2.4. Basalt versus peridotiet 
In deze paragraaf wordt kort het potentieel van carbonatatie van basalt als alternatief voor peridotiet 
besproken. Van primair belang bij de voorgestelde methoden van in situ carbonatatie van peridotiet zijn 
het netwerk van scheuren en barsten in het gesteente. Door hydraulisch breken kan voor een groter 
contactoppervlak gezorgd worden waardoor de reactiesnelheid en continuering van het 
carbonatatieproces voldoende hoog kunnen blijven. Porositeit en permeabiliteit zijn belangrijke factoren 
voor het bepalen of een gesteente geschikt is voor in situ carbonatatie.  
In vergelijking met peridotiet (mafisch gesteente) heeft basalt (ultramafisch gesteente) een grotere 
porositeit. Dit wordt veroorzaakt door processen zoals lavaverplaatsingen en vorming van grote 
scheuren tijdens afkoeling (Fisher & Becker, 2000; Schramm et al., 2005). McGrail et al. (2006) stellen 
dat er onder de Colombia rivier grote hoeveelheden basalt aanwezig zijn met voldoende permeabiliteit 
om in totaal 36 tot 148 Gt ton CO2 te verwijderen via carbonatatie. Goldberg et al. (2008) en Goldberg 
& Slagle (2009) schatten dat er via carbonatatie in diepzee mogelijkheden zijn in de Juan de Fuca ridge 
(500-2500 Gt CO2) en in de Caraïben (1000-5500 Gt CO2).  
Olivijn heeft in vergelijking met andere veelvoorkomende gesteenten het snelste waargenomen 
carbonatatieproces onder gecontroleerde omstandigheden. Ook in natuurlijke omstandigheden zijn er 
voldoende voorbeelden van carbonatatie, zoals aan het oppervlak in Oman waar peridotiet omgezet 
wordt tot listwaniet (volledig gecarbonateerd peridotiet), vandaar de focus op peridotiet bij bespreking 
van methode 1 en 2 (in situ). 
Kristallijn basalt bestaat uit 10% olivijn, 30% pyroxeen en 60% plagioklaas. Basalt bevat meer SiO2 en 
AlO3 dan peridotiet. Hierdoor beschikt basalt, in vergelijking met peridotiet, maar over 25% van de 
kationen (Mg, Ca, Fe) nodig voor carbonatatie. Indien de omzettingssnelheid van basalt echter 
vergelijkbaar zou zijn met olivijn, of als basaltformaties aangetroffen worden met grote hoeveelheden 
glas (deze reageren veel sneller dan kristallijn basalt; Gislason & Oelkers, 2003), dan kan 
(rekeninghoudend met de grotere voorkomendheid en porositeit van basalt t.o.v. peridotiet) basalt een 
gelijkwaardige of zelfs betere optie blijken voor in situ carbonatatie.  
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Ondanks het grote potentieel dat in situ carbonatatie in (ultra)mafisch gesteente kan bieden voor CO2-
opslag staat de ontwikkeling nog in zijn kinderschoenen. In basalt werden sinds kort twee experimenten 
opgestart, het Carbixproject in IJsland in 2011 (Gislason, 2010) en het Wallula Basalt Sequestration 
Pilot Project in de USA (boren begonnen in 2009).  
Sinds kort (2011) heeft het Directoraat Mineralen in Oman toestemming gegeven om een proefproject 
op te starten rond versnelde carbonatatie van peridotiet op land, dit gaat waarschijnlijk van start eind 
2012 - begin 2013. Figuur 15 biedt een overzicht van de belangrijkste parameters waarmee rekening 
moet gehouden worden bij toekomstig onderzoek en experimenten. 
 
 
Figuur 15 Flow chart die de belangrijkste parameters samenvat waarmee toekomstig onderzoek en uit te voeren 
veldexperimenten rekening moeten houden (Keleman et al., 2011) 
3.5. Levenscyclusanalyse 
3.5.1. De minerale bindingsvarianten 
Uit de hierboven beschreven mogelijke scenario’s voor minerale binding is een aantal kansrijke 
varianten geselecteerd en onderworpen aan een levenscyclusanalyse volgens de methode beschreven in 
paragraaf 2.4. Het betreft de varianten: 
1. Ex-situ carbonatatie  
2. In situ carbonatatie (zowel op land als op zee) 
Voor iedere hoofdvariant is een processchema ontwikkeld waarin de verschillende fasen van de 
levenscyclus worden aangeduid, met de daaraan gekoppelde inputs- en outputs, zie figuur 16 en 17.  
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 Figuur 16: Stroomschema ex-situ carbonatatie   Figuur 17: Stroomschema in situ carbonatatie 
(op land) 
 
Legenda bij figuur 16 en 17: De kleuren van de kaders vertegenwoordigen de verschillende aspecten: 
kleur aspect kleur aspect 
wit De uitgangsstoffen paars Inzet van kapitaalgoederen 
oranje De processtappen rood Inzet van verbruiksgoederen 
groen Het procesdoel grijs Afval en emissies 
3.5.2. Inventarisatie van processtappen van minerale binding 
Iedere processtap in de levenscyclus van het minerale bindingsproces, geschetst in figuren 16 en 17, 
wordt in deze sectie geanalyseerd op milieu-effecten. Waar mogelijk worden de effecten gekwantificeerd 
in termen van impact per ton gemineraliseerde CO2 (= de functionele eenheid). Andere, niet op deze 
wijze kwantificeerbare, effecten worden kwalitatief beschreven. Onderstaande analyses zijn beknopt. 
Voor een meer uitgebreide beschrijving wordt verwezen naar van Driel (2012). De resultaten van deze 
inventarisatie worden aan het eind van de analyses samengevat in tabel 5 en 6. 
3.5.2.1. CO2 aanbod 
Voor het tot stand brengen van minerale binding moeten twee grondstoffen onder optimale condities 
met elkaar in contact gebracht worden, te weten CO2 en mineraal. Het CO2 aanbod is verschillend voor 
de drie scenario’s: 
1. Ex-situ scenario: CO2 beschikbaar in de reguliere atmosfeer, in een typische concentratie van 380 
ppm (Mauna_Loa_Observatory, 2011). Bij dit scenario wordt in de literatuur ervan uitgegaan dat er 
voldoende natuurlijk dynamische interactie is tussen (fijn gemalen) mineraal en atmosferische CO2 
in lucht of water (Schuiling & Tickell, 2010). Er zijn dus geen CO2 emissies verbonden aan het 
realiseren van CO2 aanbod. 
2. In situ-op-zee: CO2 of bicarbonaat (HCO3-) opgelost in ondiep (oceaan)water, in een typische 
concentratie van 1,5 g/l (Portier & Rochelle, 2005). Ook bij dit scenario wordt ervan uitgegaan dat 
het onderhouden van contact tussen mineraal en CO2 geen energiekosten met zich brengt, omdat 
het proces in stand gehouden wordt door natuurlijke warmteconvectie. Er wordt dus geen CO2 
emissie veroorzaakt.  
3. In situ-op-land: De lage concentraties die worden toegepast bij de andere scenario’s vergen grote 
debieten van water of lucht, en die zijn bij dit scenario niet hanteerbaar. Hier wordt dus CO2 eerst 
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geconcentreerd, en onder druk van 50 á 300 bar opgelost in water. De concentraties kunnen dan 
oplopen, afhankelijk van druk en temperatuur tot waardes zoals geïllustreerd in Figuur 18 (Portier & 
Rochelle, 2005). De emissie ten gevolge van het concentreren van CO2 uit verbrandingsgassen van, 
bij voorbeeld, een energiecentrale wordt geschat op 200 kg per ton gemineraliseerde CO2 (Khoo et 
al., 2011). 
 
Figuur 18: Oplosbaarheid van CO2 in water als functie van druk, temperatuur en zoutgehalte (Bron: 
Portier&Rochelle, 2005) 
3.5.2.2. Mineraal aanbod 
De tweede grondstof is het uitgangsmineraal voor de binding, zijnde olivijn. De totale te winnen 
hoeveelheid wordt geschat op 1017 a 1018 kg (Kelemen et al., 2011). De winplaatsen zijn verdeeld over 
de gehele wereld (Figuur 19).  
 
 
Figuur 19: Vindplaatsen van olivijn (Bron: http://www.innovationconcepts.eu/Wheretofind.htm) 
De hoeveelheid olivijn, nodig voor het mineraliseren van 1 ton CO2 (functionele eenheid) wordt gesteld 
op Q = 1,6 ton/ton (Hangx & Spiers, 2009). Om de totale jaarlijkse CO2 emissie van Nederland (220 
Mton) te mineraliseren is dus 350 Mton mineraal nodig. Om de totale atmosferische CO2 concentratie 
terug te brengen van de huidige 360 ppm naar pre-industriële concentratie van 280 ppm moet circa 
500*1012 kg CO2 worden vastgelegd (Middelbeek, 2008). De totale hoeveelheid geschikt mineraal is dus 
voldoende als delfstof aanwezig om de huidige overmaat aan CO2 in de atmosfeer mineraal vast te 
leggen.  
3.5.2.3. Mijnbouw (ex-situ scenario) 
Voor toepassingen volgens het ex-situ scenario zal het mineraal door middel van mijnbouw gewonnen 
moeten worden. Het energieverbruik en de CO2 emissies ten gevolge van mijnbouwactiviteiten zijn 
geschat op 5,23 kWh/ton olivijn (Hangx & Spiers, 2009). Afhankelijk van de soort energiedrager die 
wordt ingezet varieert de CO2 emissie tussen 1,5 en 3,3 kg CO2 emissie per ton gemineraliseerd CO2. 
Mijnbouw vergt ook grootschalig landgebruik. Deze hoeveelheid landoppervlakte is dus niet beschikbaar 
voor alternatieve doeleinden, bij voorbeeld bosbegroeiing, en verliest daarmee een carbon sink functie. 
Een schatting van deze functie voor tropisch regenwoud is 30 ton C/ha/yr (Malhi et al., 1998), ofwel 
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110 ton CO2 /ha/yr. Aannemend dat na het plegen van iedere mijnbouwactiviteit de oorspronkelijke 
functie direct weer hersteld wordt, wordt er dus per hectare mijnbouw 0,1 Mton CO2/jaar minder door 
fotosynthese vastgelegd. In van Driel (2012) wordt dit berekend als 100 kg minder biologische 
vastlegging per ton gemineraliseerd CO2. 
Andere milieueffecten, gekoppeld aan mijnbouw hebben betrekking op de grootschaligheid ervan, 
waardoor mijnbouwactiviteit ontwrichting in socio-economische en culturele structuren teweeg brengt. 
Het graven tot grote dieptes verstoort voorts de waterhuishouding tot in de verre omtrek van een 
mijnbouwsite, en er zijn vaak omvangrijke stofemissies naar de atmosfeer, zie bij voorbeeld Khoo et al. 
(2011). 
3.5.2.4. Boren en injecteren op land (in situ scenario) 
De kosten en de daaraan gekoppelde CO2 emissies voor een boorprogramma kunnen geschat worden op 
grond van het CarbFix proefproject voor in situ mineralisatie in IJsland (Ragnheidardottir et al., 2011). 
Het energieverbruik is hier bepaald als een totaalpost voor boren en injecteren van 0,4 Mton CO2 per 
jaar gedurende een periode van 30 jaar. Het hiervoor benodigde vermogen is berekend op 3,5 MW en 
het gemiddeld jaarlijks verbruik is dus 30000 MWh. Als iedere MWh energie staat voor een emissie van 
950kg CO2 (Khoo et al., 2011) volgt hieruit een emissieprofiel van circa 12 kg CO2 per ton 
gemineraliseerd CO2. 
Andere milieurisico’s zijn verbonden aan grootschalige fysieke verandering van de geologische 
structuren. Een sterke verhoging van de permeabiliteit kan een risico zijn voor de diepe 
waterhuishouding, met mogelijke aantasting van zoetwater aquifers. De grote drukken ten gevolge van 
het uitzetten van gesteenteformaties kan kunnen deformaties aan het aardoppervlak en aardbevingen 
veroorzaken (Godard et al., 2011). 
Het injecteren vergt ook een substantieel waterverbruik. De benodigde hoeveelheid water wordt 
bepaald door het drukniveau waaronder geïnjecteerd wordt. Op basis van Figuur 18 kan het benodigde 
debiet aan water bepaald worden als functie van de druk, nodig om een functionele eenheid van 1 ton 
CO2 te injecteren (Portier & Rochelle, 2005). Bij voorbeeld, bij 50 bar druk en een temperatuur van 
150°C is de oplosbaarheid 0,4 mol CO2/liter. Er is dan 57 m3 water nodig om 1 ton CO2 te injecteren.  
3.5.2.5. Boren op zee (in situ scenario) 
Bij het boren op zee scenario zijn de CO2 concentraties in het water laag, een factor 10 á 50 maal 
minder dan de verzadigingsconcentraties, afhankelijk van de heersende druk (Portier & Rochelle, 2005). 
Het aantal boorgaten nodig per eenheid te mineraliseren CO2 zal dan ook substantieel groter zijn dan bij 
het in situ scenario op land. Daarenboven zijn de kosten voor het installeren van een boorgat op zee 
een factor circa 10 duurder dan op land.  
Het CO2 emissieprofiel van een boorprogramma op zee kan zeer grofweg worden afgeleid uit de getallen 
uit de goud/ijzermijnbouw (Hangx & Spiers, 2009), namelijk 0,21 kg CO2/functionele eenheid. Als het 
boorprogramma 10 á 50 keer zo uitgebreid is, en de emissie per boorgat 10 maal zo hoog, volgen 
hieruit emissiegetallen variërend van 20 – 100 kg CO2 per functionele eenheid. 
3.5.2.6. Breken en malen (ex-situ scenario) 
Na winning wordt de olivijn gebroken en gemalen om het reactieoppervlak tussen mineraal en CO2 zo 
groot mogelijk te laten zijn, en daarmee de verwering zo snel mogelijk te laten verlopen. De keuze tot 
welke fijnheid het mineraal vermalen moet worden wordt dus bepaald door enerzijds de gewenste 
verweringsperiode en anderzijds de maalkosten (cq de hoogte van emissies ten gevolge van het malen). 
Als er geen kosten/emissies zijn gedurende de periode van mineraliseren geldt de regel van hoe langere 
reactietijd hoe geringer de emissie. Om echter de CO2 mineralisatie een rol te laten spelen in de aanpak 
van het klimaatprobleem, wordt door (Koornneef & Nieuwlaar, 2010) voorgesteld om een periode van 
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30 jaar te hanteren. De CO2 emissie als gevolg van malen tot een korreldiameter die in 30 jaar volledig 
verweert, wordt dan geschat op 7 – 15 kg/ton CO2 (van Driel, 2012). 
Andere milieu-effecten gekoppeld aan het proces van malen en breken hebben betrekking op de 
overlast die gepaard gaat met een industriële installatie, zoals geluidoverlast. Een belangrijk issue is 
tevens de fijn stof emissie en de daarmee gepaard gaande gezondheidseffecten. Deze effecten zijn 
groter naarmate het mineraal fijner gemalen wordt.  
3.5.2.7. Verhitten en Breken (in situ) 
De warmte condities op een diepte van 6000 meter zijn zodanig dat geen externe energie toegevoerd 
behoeft te worden om reactie te laten plaatsvinden onder ideale temperatuurcondities van 185°C 
(Goedertier, 2012). 
Bij toepassingen op geringere diepten zal externe energie toegevoerd moeten worden, bij voorbeeld 
door de injectievloeistof met daarin de CO2 voor te verwarmen. De energiebehoefte hiervoor wordt 
geschat op 700-3000 kJ/kg gemineraliseerd CO2 (Kelemen et al., 2011). Als deze energie met fossiele 
brandstof wordt gegenereerd dan is de CO2 emissie 6 á 30% van de hoeveelheid gemineraliseerd CO2. 
Kelemen et al. (2011) noemen dit de energy penalty. 
Omdat carbonatatie een exotherm proces is, is het de verwachting dat de volledige energy penalty 
alleen nodig is in de opstartfase. De energie gegenereerd in de formatie kan daarna de temperatuur ook 
op geringere dieptes helpen op peil houden. De literatuur voorziet hier echter niet in kwantitatieve 
schattingen. Voor LCA vergelijkingsdoeleinden (zie Tabel 5) wordt door ons aangenomen dat de 
opstartfase slechts een korte periode beslaat, en dat daarna slechts de helft van de energie extern 
toegevoerd moet worden. De CO2 emissie voor verhitten/breken in Tabel 5 bedraagt dan 3 a 15% van 
de gemineraliseerde CO2. 
3.5.2.8. Transport 
Bij de keuze van de locatie waar mineralisatie wordt uitgevoerd wordt ervan uitgegaan dat de beide 
uitgangsstoffen (het mineraal en de CO2) met zo min mogelijk transport met elkaar in contact gebracht 
worden. Picot et al. (2011) zoeken optimale combinaties van emissiepunten en mineralisatiepunten met 
behulp van GIS, en komen tot de conclusie dat binnen een radius van 300 km vaak wel een combinatie 
gevonden kan worden. Als voor deze transport omvang gebruik gemaakt wordt van trucktransport, met 
een CO2 emissieprofiel van 0,11 kg per km per functionele eenheid (Hangx & Spiers, 2009) dan is de 
totale emissie als gevolg van transport 33 kg per functionele eenheid. 
Een toenemende transportbehoefte vergt ook de aanleg van transport infrastructuur. Dat veroorzaakt 
verstoringen, maar de eenmaal aangelegde infrastructuur kan ook voor andere doeleinden gebruikt 
worden en daarmee welvaartverhogend zijn. Er bestaan daarom zowel negatieve als positieve effecten. 
Emissies ten gevolge van aanleg infrastructuur worden daarom niet in de emissiebalans opgenomen. 
3.5.2.9. Spreiden 
Bij het ex-situ scenario wordt fijngemalen olivijn over grotere oppervlaktes verspreid aangebracht. Dat 
kan over land, of over ondiep water met dynamische bodemactiviteit. Hiervoor kan 
landbewerkingsmaterieel ingezet worden, zoals tractoren, schepen of vliegtuigen met sproei-installaties.  
Koornneef en Nieuwlaar (2010) schatten de emissie ten gevolge van spreiden op 2-9 kg/ton, maar 
geven geen uitleg over de herkomst van die schatting.  
Naast de energiekosten en de emissies zijn er verschillende potentiële milieu-effecten verbonden aan 
het op grote schaal spreiden van olivijn over land of water. Er is een potentieel positief effect omdat 
olivijn, een basisch gesteente, kan ingezet worden bij het neutraliseren van zure bodems (Rietra et al., 
2011). Er zijn negatieve effecten vanwege fijn stof emissies (Hangx & Spiers, 2009). Er zijn onbekende 
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effecten verbonden aan het feit dat de chemische signatuur van (cultuur)land wijzigt met de toevoeging 
van magnesiumzouten. 
3.5.2.10. Niet proces-gebonden effecten 
Het onderzoek naar de mineralisatie van CO2 is, zeker in de beginjaren van dit onderzoek, dus vóór 
2000, in belangrijke mate geëntameerd door de steenkoolindustrie. Lackner et al. (1997) en O'Connor 
et al. (2000) publiceerden hun eerste resultaten op kolenmijncongressen. Klaarblijkelijk zocht de 
industrie naar methodes om de schadelijke milieu-effecten van de eigen industriesector te repareren. 
Men kan uit deze historische setting echter ook afleiden, dat een succesvolle ontwikkeling van een CO2 
mineralisatie methodiek niet per definitie leidt tot een reductie van broeikasgas. Het is evenzeer 
mogelijk dat de ontwikkeling leidt tot een verhoging van de inzet van fossiele brandstof, met name 
steenkool, omdat er nog grote bewezen reserves op exploitatie wachten. Dergelijke effecten worden wel 
rebound-effecten genoemd (Ivens, 2009). 
3.5.3. Resultaat van Impact Analyse 
De impact analyse wordt met twee parallelle methodes uitgevoerd, een kwantitatieve en een 
kwalitatieve. De gegevens die gebruikt worden bij de analyse zijn geïnventariseerd en afgeleid in 
voorgaande sectie. 
3.5.3.1. Kwantitatieve impact analyse 
Eerst komt de kwantitatieve methode aan bod. Die bestaat eruit dat een specifieke parameter, in dit 
geval de CO2-emissie, wordt gekwantificeerd voor alle fasen van de levenscyclus. De benodigde 
gegevens zijn verzameld in sectie 4 hierboven, en samengevat in Tabel 5 voor de drie onderzochte 
scenario’s, te weten het ex-situ scenario en de in situ scenario’s op land en op zee. 
Tabel 5: Samenvatting van de emissiebalans 
Activiteit CO2 emissie (kg/ton)  
 Ex-situ In situ op land In situ op zee 
Mijnbouw 1.5 á 3.3 -  
Boorgaten + injecteren - 12 / ? 20 á 100 / ? 
Beperking landgebruik 100 <<100 - 
Breken / Malen 7 á 15 - - 
Verhitten / Breken - 30 á 150 40 á 180 
Transport 33 33 33 (?) 
Concentreren / oplossen - / ? 200 - 
Spreiden 2 á 9 (?) - - 
Monitoren pm* pm pm 
Afsluiten project pm pm pm 
Totaal ca 150 ca 350 ca 200 
*) : pm = pro memori post = een niet nader gekwantificeerde post   
De CO2-emissie wordt uitgedrukt in kg per ton (=1000 kg) gemineraliseerde CO2. Dus: als de emissie 
gedurende de levenscyclus van het mineralisatieproject 1000 kg is, is het netto rendement nul. Dan 
heeft het project dus alleen geld gekost, maar geen CO2 reductie opgeleverd. Tabel 5 laat zien dat de 
totale CO2 emissie voor alle onderzochte scenario’s belangrijk lager dan 1000 kg/ton. Hetgeen betekent 
dat alle onderzochte oplossingen voldoen aan het gestelde doel, namelijk meer CO2 mineraal vastleggen 
dan emitteren. 
Voorts blijkt dat het in situ scenario een ongunstiger emissieprofiel heeft dan het ex-situ scenario. Dit 
wordt grotendeels veroorzaakt door de noodzaak om CO2 te concentreren en onder verhoogde druk op 
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te lossen (bij toepassing op land). Bestaande publicaties gaan ervan uit dat concentreren niet nodig is 
bij het ex-situ scenario (Schuiling & Tickell, 2010), en evenmin bij het in situ scenario op zee (Kelemen 
et al, 2011). Een daadwerkelijke experimentele bevestiging van dit uitgangspunt ontbreekt vooralsnog. 
Een tweede belangrijke post in het nadeel van het in situ scenario zijn de emissies voor het verhitten 
van het geologisch massief. Deze post zou echter veel lager kunnen zijn als blijkt dat de energie uit de 
exotherme carbonatatie meer efficiënt kan worden gebruikt. Als alternatief kan ook dieper geboord 
worden, en gebruik gemaakt worden van aardwarmte als energiebron. De emissiepost voor 
verhitten/breken uit Tabel 5 zou in dat geval geheel kunnen vervallen. Dit gunstige effect wordt echter 
weer tegengewerkt door hogere emissies als gevolg van een uitgebreider boorprogramma.  
Een belangrijke emissiepost in het ex-situ scenario is die ten gevolge van de beperking van landgebruik. 
Deze impactpost komt echter niet voor in andere publicaties over milieueffecten van mineralisatie, zoals 
Koornneef en Nieuwlaar (2010) en Khoo et al. (2011). Het is dan ook aan te bevelen om nader 
onderzoek naar dit aspect uit te voeren.  
3.5.3.2. Kwalitatieve impact analyse 
Veel mogelijke (milieu) effecten van de verschillende scenario’s zijn moeilijk tot niet uit te drukken in 
termen van CO2 emissie. Bovenstaande vergelijking tussen de twee scenario’s vormt dan ook slechts 
een onderdeel van een totale vergelijking van effecten. In Tabel 6 worden andere mogelijke effecten 
benoemd (zoals hierboven samengevat) en kwalitatief beoordeeld. 
Het overzicht indiceert meer negatieve effecten van het ex-situ scenario. Dit wordt voor een groot deel 
veroorzaakt door de effecten van grootschalige mijnbouwprojecten.  
Onbekende effecten, aangeduid met een (?) hebben met name van doen met veranderingen in de 
chemische samenstelling van bodem en diepere ondergrond. 
Tabel 6: Kwalitatieve vergelijking van impacts 
  Ex-situ In situ 
Milieu-effect Activiteit  Op land Op zee 
Abiotische uitputting Tgv verbruik olivijn mineraal 0 0 0 
Ontwrichting van socio-
economische structuren 
Tgv grootschalige mijnbouwprojecten —— / + — / + 0 
Beperking van 
landgebruikfuncties 
Ter plaatse van mijnbouwlocaties, en 
ter plaatse van verspreidingslocaties 
— — / 0 0 
Verstoring van 
hydrogeologie 
Mijnbouw, boren, hydaulic fracturing, in 
situ mineralisatie 
—— —— /? 0 
Fijn stof emissies Mijnbouw, malen, transport, spreiden 
van olivijnstof 
—— 0 0 
Veranderingen in 
bestaande infrastructuur 
Aanleg transport infrastructuur +/— +/— 0 
Waterverbruik Injecteren   —/—— 0 
Bodemkwaliteit Neutraliseren van zure bodems door 
spreiden van basisch gesteente 
+  0 
Bodemkwaliteit Introductie van magnesiet in 
bodemstructuur 
?  0 
Rebound effecten Verhoogd gebruik van fossiele 
brandstof  
— — — 
. 
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4. Conclusies 
4.1. Factoren die invloed uitoefenen op het 
minerale bindingsproces van CO2 
In de eerste onderzoeksfase van het project is onderzoek gedaan naar de invloed van temperatuur, 
druk, zuurgraad en grenslaageigenschappen op de reactiekinetiek van CO2 mineralisatie. De 
belangrijkste conclusie uit dit onderzoek is dat alle onderzochte variabelen een grote invloed uitoefenen 
op het proces, maar dat veel effecten nog niet zodanig begrepen worden dat het mineralisatieproces 
ook optimaal gestuurd kan worden. Er kunnen echter wel conclusies getrokken worden met betrekking 
tot de meest kansrijke onderzoekssporen. 
Van de mogelijke procesroutes (droog of nat, direct of indirect) blijkt de directe minerale carbonatatie in 
waterige omgeving de route te zijn met de beste vooruitzichten. Het carbonatatieproces bestaat uit 2 
stappen, (1) oplossing van het silicaatmineraal waarbij uitloging van Mg of Ca optreedt en (2) neerslag 
van carbonaat in de vorm van magnesiet (MgCO3) of calciet (CaCO3). Vooral de snelheid van oplossing 
van het silicaatmineraal lijkt het reactieproces te vertragen. 
Dit proces kan in volledig gecontroleerde omstandigheden plaatsvinden in industriële procesinstallaties 
of gebruikmakend van zoveel mogelijk natuurlijke processen, zowel onder in situ als ex-situ condities. 
Het idee van carbonatatie in industriële procesinstallaties is door Huijgen (2007) uit 
kostenoverwegingen afgewezen. Die conclusie wordt door het huidige onderzoek nog steeds 
onderschreven, hoewel nieuwe ontwikkelingen een nader onderzoek rechtvaardigen. Het voorliggend 
onderzoek heeft zich echter met name toegespitst op natuurlijke in situ en ex-situ processen. Met 
betrekking tot de onderzochte procesvariabelen kunnen de volgende conclusies getrokken worden. 
4.1.1. Invloed van temperatuur en druk op de reactiekinetiek 
Door temperatuur en druk op te voeren zal het carbonatatieproces in waterige oplossing aanzienlijk 
sneller verlopen. Twee factoren spelen tegen het opdrijven van de temperatuur: (1) in natte omgeving 
en bij hoge temperatuur vermindert de oplosbaarheid van C02, en (2) de reactie wordt 
thermodynamisch minder voordelig, met als gevolg een afname van de oplossingsnelheid van het 
mineraal boven een bepaalde temperatuur.  
Opvoeren van de temperatuur, totdat de reactie voldoende snel verloopt, zonder bijkomende 
drukregeling zal voor een vertraging van de carbonatatie zorgen, wegens vorming van hydrocarbonaat. 
Opvoeren van de druk (PCO2 100 bar) bij dezelfde temperatuur (120°C) zorgt echter voor onmiddellijke 
carbonatatie wat aantoont dat verhoogde druk de reactiesnelheid sterk zal beïnvloeden.  
Bij temperaturen onder een optimale reactietemperatuur wordt de totale reactiesnelheid waarschijnlijk 
gelimiteerd door de snelheid van de uitloging. Bij hogere temperaturen limiteren nucleatie en groei van 
carbonaat waarschijnlijk de carbonatatiesnelheid vanwege een verminderde (bi)carbonaat activiteit. 
Voor olivijn bedraagt de optimale temperatuur 185°C (bij 150 bar), voor thermodynamisch 
voorbehandeld serpentijn 155°C (bij 115 bar) en wollastoniet vertoont een brede piek vanaf 100°C (bij 
40 bar). Voor beide parameters geldt een waarde waarbij een optimum optreedt; voor de temperatuur 
wegens bovengenoemde 2 factoren; voor druk wegens praktische overwegingen bij te hoge druk (zie 
§3.2.1; figuur 1a en 1b;). 
4.1.2. Invloed van grenslaagcondities op de reactiekinetiek  
De grootte van het grensoppervlak tussen mineraal en omgeving bepaalt in hoge mate de 
reactiesnelheid. Het grensoppervlak wordt vergroot door het silicaathoudend gesteente te vermalen. 
Vooral nat vermalen (Haug, 2010) of voorbehandeling met stoom (bij 650°C) (Maroto-Valer et al., 
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2005) zorgen voor een groter specifiek oppervlak van de minerale deeltjes. Daarnaast blijkt dat de 
afname van de kristalstructuur de carbonatatie bevordert (Haug, 2010).  
Passivatielagen zorgen er echter voor dat de carbonatatie belemmerd kan worden. Aantasting van het 
mineraaloppervlak door bijvoorbeeld botsingen tussen deeltjes kan deze passivatielagen doorbreken. 
Béarat et al. (2006) hadden al vastgesteld dat op plaatsen waar olivijn aangetast is, er zich geen 
silicaten gevormd hadden. Haug (2010) besluit hieruit dat, als dit zou gelden voor de stalen uit het 
onderzoek, silicaatvorming geen verklaring kan zijn voor de lage carbonatatie bij de lange 
experimenten. Haug (2010) geeft aan dat het niet gereageerde deel (Ni))sterker afneemt bij langere 
experimenten (Formule 12, bijlage A). De buitenste laag reageert eerst op basis van het shrinking core 
model. Vermoedelijk zullen dus nog andere materiaaleigenschappen een rol spelen. McKelvy et al. 
(2006) vond geen aantasting van passivatielagen bij olivijn na behandeling met ultrasone golven, 
toevoeging van kwartsdeeltjes zorgde wel voor aantasting. 
De oplossingssnelheid van de mineralen kan verder verbeterd worden door verhoging van de zuurgraad 
of door toevoeging van een bicarbonaatoplossing (NaHCO3). McKelvy et al. (2006) vonden dat verhogen 
van de concentratie NaHCO3, en daarmee de ionactiviteit, zorgde voor een toename (158% vs 35%) 
van de carbonatatie bij grotere deeltjes (<150μm). De kleinere deeltjes (<38μm) vertoonden algemeen 
genomen (51% vs. 39%) de beste resultaten voor carbonatatie. Deze resultaten worden bevestigd bij 
kleinere mineraaldeeltjes (<37μm) die nat vermalen en geroerd worden.  
4.1.3. Invloed van zuurgraadcondities op de reactiekinetiek  
In natuurlijke zure bodems wordt de zuurgraad onderhouden door biologische activiteit van schimmels 
en korstmossen. Daardoor lossen de silicaten goed op, maar slaat er geen carbonaat neer. Hieruit moet 
logischerwijs worden geconcludeerd dat een zuur milieu geen optimale conditie is voor minerale binding 
van CO2.  
Bij de engineered soils proefnemingen van onder andere Renforth and Manning (2011) en Rietra et al. 
(2011) wordt een overmaat aan alkalische silicaten aan zure bodems toegevoegd. Daardoor zal de pH 
van de bodem snel stijgen, waardoor er - na een korte productieve periode – waarschijnlijk geen 
silicaten meer oplossen. Het is dan ook te verwachten dat de uitloging van kationen stopt, en dat ook in 
alkalisch milieu geen doorgaande minerale binding van CO2 zal plaatsvinden.  
De belangrijkste vraag is derhalve of er efficiënte configuraties bestaan om de zure en de alkalische 
stap van het carbonatatieproces gescheiden te laten plaatsvinden, zodat de ene processtap niet door de 
andere wordt tegengewerkt. Een mogelijk alternatieve route via chemische complexvorming wordt 
hieronder besproken.  
De chemische processen die bij CO2 mineralisatie worden geëxploiteerd zijn op dit moment nog slechts 
ten dele begrepen. Meer bepaald de invloed van verhoogde ionactiviteit en chemische complexvorming 
onder invloed van organische zuren vormt nog een terrein voor verder onderzoek. Vooral bij processen 
die gebruik maken van natuurlijk aanwezige condities kunnen complexvormende reacties zeer divers 
zijn en specifiek voor de minerale grondstof die wordt ingezet. Onderzoek naar complexvorming is 
vooral gericht op het aluminium kation, omdat het een veel voorkomend element is zowel in natuurlijke 
silicaten (Gislason et al., 2010) als in cement (Renforth & Manning, 2011). Nader onderzoek lijkt in 
geval van aluminiumrijke mineralen kansrijk omdat complexvorming hier bijdraagt aan de 
oplosbaarheid van kationen in een overwegend alkalisch milieu, waar die kationen makkelijk 
beschikbaar komen om te precipiteren als carbonaat (van Driel, 2012). 
Experimenten op beperkte schaal door Huijgen (2007) ter verificatie van het stimulerend effect van 
complexvorming en verhoging van de ionactiviteit lieten overigens slechts een marginale versnelling van 
de uitloging zien. Het is dus de vraag of deze onderzoeksrichting veel resultaat zal opleveren.  
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4.2. Soorten mineralen voor carbonatatie 
Uit het literatuuroverzicht van Sipilä et al. (2008) blijkt dat het silicaathoudende mineraal olivijn het 
meest onderzocht werd voor carbonatatie van CO2 , gevolgd door serpentijn en wollastoniet. Naarmate 
de MgO/SiO2 verhouding hoger is, wordt een betere potentiële bindingscapaciteit verwacht. Uit diverse 
studies werd berekend dat olivijn een lage RCO2 of een hoge Q-waarde bezit, afhankelijk van het 
gevormde product, namelijk bicarbonaat, hydromagnesiet of magnesiet. De hoogste Q-waarde is bij de 
vorming van bicarbonaat. Dit betekent dat voor de vorming van bicarbonaat de minste hoeveelheid 
olivijn nodig is (Lackner, 2002). Een vergelijking tussen oplossing van kalksteen en carbonatatie van 
silicaathoudende mineralen toont aan dat,voor de vorming van eenzelfde hoeveelheid bicarbonaat, er 
een grotere hoeveelheid mineralen nodig is dan kalksteen (Rau et al., 2001). Bicarbonaat is echter 
onvoldoende stabiel op land, maar bij het oplossen van kalksteen in zeewater zorgen Ca2+ en HCO3- 
voor een versnelde groei van zeekoralen (Rau et al. 2004). Door een toename van de CO2 in het 
zeewater kan er verzuring optreden, waardoor de koraalriffen aangetast worden. De koraalriffen spelen 
vanuit milieukundig oogpunt als habitat een belangrijke rol bij het in standhouden van de diversiteit. De 
hoeveelheden die bij de berekeningen gebruikt werden, zijn echter maximale theoretische waarden. Dit 
betekent dat de reactiesnelheden vermoedelijk trager zullen verlopen, afhankelijk van de 
omgevingsomstandigheden.  
Hydromagnesiet bezit de laagste vrije Gibbs-energie (∆Gf0), wat wijst op een hoge stabiliteit. 
Silicaathoudende mineralen bezitten de hoogste reactiviteit (Rx) en de oxiden de laagste. Antigoriet 
(serpentijn) vormt hierbij het mineraal met de hoogste carbonatatie efficiëntie (O'Connor et al. 2005). 
Bij een toenemende reactiviteit (Rx) wordt een lagere potentiële bindingsactiviteit (RCO2) gevonden, dus 
is er meer mineraal nodig voor de binding met CO2.  
4.3. Mogelijke praktijktoepassingen 
4.3.1.  Versnelde verwering via ex-situ carbonatatie 
Om een daling van 10 % van de jaarlijkse CO2 in Nederland (21,1 Mt in 2010) te bewerkstelligen 
kunnen beide technieken, namelijk silicaathoudende mineralen uitstrooien op land en kalksteen 
oplossen in zeewater, elkaar aanvullen. Olivijndeeltjes kleiner dan 10 µm, die langs de kustlijn of langs 
stroombekkens van tropische rivieren uitgestrooid worden, bieden zowel naar kwantiteit als naar 
omzettingssnelheid de beste perspectieven. De omzetting van olivijn naar magnesiet verloopt trager 
dan naar bicarbonaat, maar de stabiliteit van magnesiet is groter.  
De hoeveelheid kalksteen nodig om CO2 in zee te binden onder de vorm van bicarbonaat is kleiner dan 
de benodigde hoeveelheid silicaathoudende mineralen voor de vorming van een carbonaat op land. Dit 
kan zowel de transport- als vermalingskosten drukken. 
Om de reductie in Nederland te bewerkstelligen is er 61% meer olivijn nodig dan kalksteen. Bij 
carbonatatie van olivijn wordt er echter 44% minder carbonaat gevormd dan bij oplossing van 
kalksteen. Er is daarentegen 6 keer minder olivijn nodig voor de carbonatatie in stroombekkens van 
tropische rivieren (Köhler et al.,2010) dan met de gegevens berekend door Hangx & Spiers (2009) nabij 
de kustlijn in gematigde zones. Dit betekent dat in natuurlijke omstandigheden hoogstwaarschijnlijk ook 
de temperatuur een snelheidsbepalende factor zal vormen in het carbonatatieproces. 
Carbonatatie met grote olivijndeeltjes (> 300µm) verloopt zeer traag. Er is gebleken dat bij kleinere 
olivijndeeltjes (10 µm) de carbonatatie sneller zal plaatsgrijpen, maar met een hogere kostprijs voor het 
vermalen. 
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4.3.2.  Versnelde verwering via in situ carbonatatie 
In situ carbonatatie werkt volgens een gesloten circuitprincipe. Hierbij kan de potentiële energie van de 
exotherme carbonatatiereactie (inherent aan blootstelling van mantelperidotiet aan de oppervlakte) 
gebruikt worden voor de handhaving van een positief feedbackregime (optreden barstenfront in 
aanliggend gesteente). Afname van de porositeit en permeabiliteit van het gesteente tijdens snelle 
carbonatatie kan echter zorgen voor vertraging en zelfs stilvallen van de reactie.  
De aanwezigheid van natuurlijk gevormd listwaniet (100% gecarbonateerd peridotiet) toont aan dat de 
carbonatatiereactie niet zelflimiterend hoeft te zijn. Door reactiegedreven breken van gesteente kunnen 
het reactieoppervlak en de permeabiliteit vergroot worden, waardoor optimale carbonatatiecondities 
behouden kunnen blijven voor langere tijd. Bovendien hebben gesteenten op diepte standaard reeds te 
maken met hogere temperatuur en druk. De warmte op diepte kan via convectie doorheen de boorgaten 
eventueel zelfs gerecupereerd en gebruikt worden als energiebron (bvb voor het pompen van CO2 
doorheen het netwerk). Naast peridotiet vormt ook basalt een kandidaat gesteente voor in situ 
toepassingen. Hoewel de carbonatatiesnelheid van basalt lager is dan peridotiet, kan het grotere 
voorkomen, de makkelijkere bereikbaarheid en de grotere porositeit ervoor zorgen dat basalt een 
belangrijk alternatief vormt. 
Anderzijds is er nog te weinig bekend over de fysische en chemische omstandigheden nodig zijn om de 
reactiesnelheid voldoende hoog te houden. Te hoge vloeistofsnelheden kunnen het gesteente afkoelen 
en zorgen voor ‘blussen’ van de reactie. Neerslag van carbonaat in de poriën kan de permeabiliteit 
verminderen en zorgen voor de vorming van een hinderende passivatielaag. Uitzetten van gesteente 
tijdens de carbonatatiereactie kan mogelijk zorgen voor aardverschuivingen of aardbevingen. 
Vergeleken met ex-situ toepassingen is echter geen intensieve mijnbouw vereist waarbij gesteente 
opgegraven moet worden. Ook dure voorbehandelingen zoals vermalen van het gesteente, alsook 
transportkosten van opgraving naar toepassing vallen weg bij in situ toepassingen. De grootste energie-
investering bij in situ carbonatatie bestaat uit: 
1. boren; 
2. hydraulisch breken gesteente; 
3. voorverhitten gesteente (enkel bij toepassing op land; mogelijk minimaal ten gevolge 
geothermische gradiënt); 
4. concentreren en inpompen van CO2  (enkel bij toepassing op land) 
Bij toepassingen op zee hoeft CO2 niet in geconcentreerde vorm aangeboden te worden en valt ook 
aanvoertransport van CO2 (bvb via pijpleidingen) weg. Het zeewater kan (als CO2-bron) vanwege de 
temperatuurverschillen via thermale convectie door de rotsen stromen. De ontstane reactiewarmte kan 
de reactie op gang houden. Door het proces van in situ carbonatatie op zee uit te voeren kan de 
energie-investering aanzienlijk gereduceerd worden gezien bovengenoemde stap 3 (voorverhitten) en 
stap 4 (concentreren/transport van CO2) wegvallen. Mogelijke nadelen zijn dan weer de verminderde 
bereikbaarheid van de locaties alsook de hogere kostprijs van boren op zee. Anderzijds kan toepassing 
op zee zorgen voor een lagere sociale- en milieu-impact dan in situ toepassingen op land. 
4.4. Levenscyclusanalyse 
Beide scenario’s, ex-situ en in situ, leveren een significante kwantitatieve bijdrage aan de reductie van 
broeikasgassen. Daarmee is één van de twee hoofdvragen van deze studie beantwoord, namelijk de 
vraag of minerale binding per saldo een kwantitatieve bijdrage levert. Het ex-situ scenario presteert 
daarbij beter omdat de CO2 emissie gedurende de levenscyclusanalyse geringer verwacht wordt dan bij 
het in situ scenario. Hierbij moet worden opgemerkt dat verschillende uitgangspunten en aannames 
gehanteerd worden door de onderzoekers, die nog niet experimenteel zijn geverifieerd. Tevens zijn vele 
van de gebruikte schattingen van emissieprofielen zeer globaal van karakter, en dienen nader 
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gepreciseerd te worden. In tabel 5 en tabel 6 worden deze onzekere factoren met een vraagteken 
aangeduid. In de sectie aanbevelingen van dit rapport worden de voornaamste onzekere factoren op 
een rijtje gezet, inclusief aanbevelingen tot nader onderzoek. 
Bij een kwalitatieve beschouwing, waarbij andere milieueffecten dan CO2 emissie van belang zijn, doemt 
een tegengesteld beeld op: hier presteert het ex-situ scenario op verscheidene criteria minder goed dan 
het in situ scenario. De oorzaak hiervan is het grootschalige landgebruik gekoppeld aan dagmijnbouw. 
Deze observatie werd ook gedaan door The Royal Society (2009) in een vergelijkende studie van een 
groot aantal opties voor aanpak van het klimaatprobleem. Volgens The Royal Society (2009) zijn de 
beste opties degene die het minste landgebruik vereisen. 
De conclusie omtrent een te verkiezen scenario blijkt dus afhankelijk van de criteria waarop beoordeeld 
wordt. Als de CO2 emissiebalans als criterium wordt gehanteerd dan is ex-situ mineralisatie het te 
verkiezen scenario. Als echter de beperking van landgebruik een voornaam criterium is, dan wint het in 
situ scenario.  
Het derde onderzochte scenario, in situ-op-zee, steekt op beide fronten gunstig af tegenover de andere 
twee: de emissiebalans is veel gunstiger dan die van het in situ-op-land scenario; en in de beperking 
van het landgebruik steekt dit scenario veel gunstiger af tegen het ex-situ scenario. Daarmee wordt de 
tweede hoofdvraag van deze studie beantwoord: Op basis van de huidige beschikbare informatie en een 
zo realistisch mogelijke schatting van de belangrijkste parameters is het scenario in situ-op-zee het 
beste scenario vanuit milieu perspectief.  
De impacts gedurende de levenscyclus van een aantal scenario’s voor minerale vastlegging van het 
broeikasgas CO2 zijn in deze studie grotendeels geschat op basis van feasibility studies in recente 
wetenschappelijke literatuur. In deze studies komen nog veel aannames en theoretische 
veronderstellingen voor, die de desbetreffende auteurs hopen te verifiëren in full scale pilot projecten 
die gepland zijn in onder andere IJsland en Oman (Godard et al., 2011). Bij deze pilots zit echter geen 
praktijktoets voor het in situ-op-zee scenario. 
.
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5. Aanbevelingen 
5.1. Factoren die invloed uitoefenen op het 
minerale bindingsproces van CO2  
Indirecte gas-vaste stof carbonatatie vereist een vrij lage druk (35-40 bar) om de processnelheid 
aanzienlijk te versnellen. De benodigde temperatuur (> 500°C) is echter te hoog voor praktische 
toepassingen. Gezien de exotherme reactiewarmte bij de droge procesroute opgevangen kan worden 
dient het aanbeveling om deze optie open te houden. Bijkomend onderzoek naar procesverbeterende 
stappen, waardoor de temperatuur aanzienlijk zou kunnen dalen, verdient aanbeveling. 
Directe natte carbonatatie in aanwezigheid van water laat de hoogste reactiesnelheid zien en lijkt de 
route te zijn met de beste vooruitzichten. Toch vormen bij directe carbonatatie ook het opwekken van 
hoge temperaturen en druk belangrijke belemmeringen. Verder onderzoek naar procesverbeteringen 
door toevoeging van additieven zoals liganden, organische zuren en enzymen, waardoor de 
reactiesnelheid verbeterd kan worden en waarbij temperatuur en druk mogelijk naar beneden kunnen 
gehaald worden, lijkt aangewezen.  
Aangezien het carbonatatieproces in waterige omgeving bestaat uit 2 stappen, lijkt het aangewezen om 
beide stappen afzonderlijk uit te voeren. Dit betekent bvb het uitvoeren van experimenten in 
afzonderlijke reactoren waardoor de twee tegengestelde reacties elkaar niet tegenwerken. Er dient 
nagegaan te worden of de reactiesnelheid verbeterd kan worden door aanpassing van de samenstelling 
van de bicarbonaat/zoutoplossing én of beide reactiestappen gebaat zijn bij eenzelfde samenstelling van 
de oplossing.  
Bij mineralisatie in geconditioneerde omgeving bestaat een vrij algemene overeenstemming tussen 
onderzoekers dat de mineralisatiesnelheid sterk kan worden opgevoerd. Het proces is echter duur, ofwel 
vanwege dure procesinstallaties en hoge energiekosten, ofwel vanwege kosten en milieueffecten van 
het verbruik van proceschemicaliën. Een mogelijk optimalisatiespoor bestaat erin om de zure 
afvalstoffen uit energiecentrales als reagentia in te zetten.  
Onder natuurlijke omgevingsomstandigheden (bij 20°C en 1 bar) verloopt het carbonatatieproces veel 
trager dan onder gecontroleerde omstandigheden. De proceskosten zijn echter veel lager, waardoor 
carbonatatie onder natuurlijke omstandigheden toch een aanbevelenswaardige route is om verder te 
onderzoeken. Ons onderzoek naar de invloed van de zuurgraad toont aan dat bij de mineralisatie door 
middel van engineered soils, er grote meningsverschillen bestaan tussen onderzoekers rond de 
haalbaarheid van een voldoende hoge processnelheid. De uitdaging bestaat momenteel in het bedenken 
van een praktisch toepasbare configuratie waarbij de zure en de basische processtap op een efficiënte 
en een van elkaar gescheiden manier kunnen plaatsvinden. Mogelijke onderzoekssporen kunnen zich 
richten op het stimuleren van zuurvormende organismen in een alkalische bodem. Verder onderzoek 
naar het gebruik van enzymen en organische zuren, om de oplosbaarheid te bevorderen, verdient 
aanbeveling. Dit omvat ondermeer: onderzoek naar het aanbrengen van het enzyme carbonaat 
anhydrase op mineralen om de oplosbaarheid van CO2 in water te bevorderen en het toevoegen van 
oxaalzuur om de oplosbaarheid in het mineraal te bevorderen. Dit laatste steunt op het onderzoek van 
Van Schöll et al. (2008), naar de werking van schimmels die oxaalzuur produceren. 
Ook de vorming van ligand-complexen kan de ion-activiteit in zuur-base systemen sterk beïnvloeden, en 
daarmee het mineralisatieproces. Met de vorming van ligand complexen kan bij voorbeeld de 
oplosbaarheid van mineralen in een alkalisch milieu gestimuleerd worden, en daarmee het 
mineralisatieproces sterk versneld. Nader onderzoek naar de mogelijkheden van chemische 
complexvorming bij sturing van de mineralisatie is nuttig, maar de uitkomst is ongewis. De aard van 
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zulk onderzoek is bovendien zeer toepassing specifiek, afhankelijk van de complete chemische signatuur 
van de gebruikte grondstof of de geologische formatie waar de minerale binding plaatsvindt.  
Tijdens het carbonatatieproces kunnen hinderende passivatielagen gevormd worden. Door het 
mineraaloppervlak te bewerken kunnen deze lagen bestreden worden waardoor de reactiesnelheid 
bevorderd kan worden. Uit ons onderzoek blijkt dat vermalen, behandelen met ultrasone stralen en 
wrijvingseffecten het carbonatatieproces kunnen stimuleren. De bekomen resultaten verschillen echter 
per soort mineraal. Verder onderzoek naar optimalisatie van technieken om passivatielagen te 
voorkomen of te verwijderen wordt aanbevolen.   
Kleine mineraaldeeltjes (<37 µm, bij voorkeur 10 µm) die nat vermalen en geroerd worden, geven de 
beste carbonatatie resultaten. Toevoeging van wrijvingsmiddelen, zoals glazen balletjes of kwarts of 
zelfs het gebruik grotere mineraaldeeltjes met toevoeging van additieven, voor het aantasten van de 
passivatielagen, moeten nog verder onderzocht worden. Dit geldt bovendien ook voor andere 
behandelingsmethodes die trillingen en botsingen tussen mineraaldeeltjes bevorderen. Verder blijkt dat 
een voorbehandeling met hete stoom bij een temperatuur van 650°C het specifiek oppervlak van het 
mineraal kan verdubbelen, waardoor de omzetting naar carbonaat beter verloopt.  
5.2. Mogelijke praktijktoepassingen 
5.2.1. Soorten mineralen voor carbonatatie 
Bij een vergelijking van de reactiviteit tussen mineralen is gebleken dat antigoriet, een serpentijn 
mineraal, de beste carbonatatie resultaten geeft. Antigoriet is sterk gerelateerd aan chrysotiel, dat 
echter asbestvezels bevat. Uit de vergelijkende studie van Sipilä et al. (2008) werden geen 
onderzoeksresultaten voor antigoriet gevonden. Meer onderzoek naar de effecten van dit mineraal 
kunnen dit verduidelijken. De chemische samenstelling van het olivijngesteente is een belangrijke 
variabele in het carbonatatieproces, verder onderzoek naar deze samenstelling verdient daarom 
aanbeveling. 
5.2.2. Versnelde verwering via ex-situ carbonatatie 
Uit de resultaten van de literatuurstudie naar de grenslaagkinetiek bij mineralen is gebleken dat de 
inwerking van NaCl (zout) een positieve invloed heeft op de oplosbaarheid van olivijn onder 
gecontroleerde omstandigheden. Hangx & Spiers (2009) geven aan dat het effect van de zouten in het 
zeewater, nabij de kustlijn op de carbonatatie nog een onzekere factor is. Verder onderzoek naar de 
invloed van zouten op het carbonatatieproces onder natuurlijke omgevingsomstandigheden verdient 
aanbeveling. 
In deze studie werd enkel de carbonatatie van olivijn in stroombekkens van 2 tropische rivieren 
vergeleken. De carbonatatie zal vermoedelijk ook in andere tropische gebieden sneller verlopen dan in 
Nederland. Gezien het grote ruimtebeslag (vorming grote hoeveelheden magnesiet) en de 
temperatuurkinetiek is verder onderzoek in Nederlandse (kust)wateren niet opportuun. Om 
bovengenoemde redenen dient dit onderzoek bij voorkeur in tropische gebieden uitgevoerd te worden. 
5.2.3. Versnelde verwering via in situ carbonatatie 
Versnelde in situ carbonatatie van olivijn (peridotiet) biedt theoretisch interessante perspectieven om op 
een effectieve en veilige manier CO2 op te slaan (land) of te verwijderen uit zeewater (zee). Zo zou er 
alleen al in Oman meer dan 1 GtC jaar-1 verwijderd kunnen worden via toepassing op land. 
Waarschijnlijk zal de zeewatermethode op lange termijn de beste perspectieven bieden omdat het kan 
zorgen voor een lagere sociale- en milieu-impact dan toepassingen op land. Het biedt de mogelijkheid 
om CO2 op een lekvrije manier op te slaan, gebruikmakend van thermodynamica en het voordeel van 
het veelvuldig voorkomen van het gesteente. Hoe veelbelovend deze methode ook lijkt, er is tot op 
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heden nog geen zicht op implementatie op grote schaal (bvb meer dan 1 Gt C jaar-1). Het opstellen van 
werkbare modellen en opzetten van grootschalige experimenten kan meer duidelijkheid verschaffen 
over mogelijke sociale en ecologische impacts alsook over hoe snel resultaat mag verwacht worden bij 
inzet van de toepassing. De belangrijkste aanbevelingen worden hieronder weergegeven. 
• Onderzoek naar optredende chemische en fysische veranderingen in het gesteente tijdens in situ 
carbonatatie. 
Om chemische en fysische veranderingen in het gesteente tijdens het carbonatatieproces beter te 
begrijpen is bijkomend veldonderzoek nodig, zowel van geconditioneerde en natuurlijke optredende 
processen bij verschillende kandidaat gesteenten (o.a. peridotiet en basalt). Dit onderzoek dient beter 
inzicht te verlenen in evolutieprocessen van optredende spanning, reactiegedreven breken van 
mineralen en veranderingen in permeabiliteit tijdens snelle carbonatatie. Ook de invloed van 
vloeistofsnelheden en –temperaturen op de reactiesnelheid vragen verdere verduidelijking. Bijkomend 
onderzoek naar de mate van invloed die biologische factoren (zoals schimmels en bacteriën) uitoefenen 
op de vastgestelde snelle verwering in Oman dient aanbeveling. Figuur 15 biedt een overzicht van de 
belangrijkste parameters waarmee rekening moet gehouden worden bij toekomstig onderzoek. 
• Opzetten van geschikte testlocaties voor in situ carbonatatie op land en in zee in functie van 
mogelijke opschaling naar bvb verwijdering van 1 Gt CO2 
Uitvoeren van boortesten moeten inzicht verlenen in natuurlijk optredende processen en dienen om 
geschikte testlocaties te lokaliseren. Veldtesten moeten uitgevoerd worden in functie van een mogelijke 
opschaling naar bvb verwijdering van 1 Gt CO2. Vele te onderzoeken factoren zijn momenteel nog vrij 
onbekend. Hoe is de fysieke staat van de geschikte rotsen vlak onder de oppervlakte? Zijn er al 
voldoende scheuren aanwezig? Hoe zullen de scheuren reageren op de pogingen om ze met water te 
splijten? Zal een reactieve terugkoppeling inderdaad nieuwe scheuren veroorzaken en nieuw materiaal 
voor de reactie blootleggen, of zullen daar extra ingrepen voor nodig zijn? 
• Onderzoek naar mogelijke invloeden op mens en milieu van in situ carbonatatie 
Bij grootschalige veldtesten moet gefocust worden op de mogelijke schadelijke invloed op mens en 
milieu als gevolg van: indringing van (zoute of met additieven voorziene) injectievloeistof in het 
grondwater en/of de bodem; vergrote kans op aardbevingen door uitzetten van gesteente na 
carbonatatie; vervorming van het landschap veroorzaakt door wijziging van het ondergrondse volume; 
mogelijke onvoorziene problemen bij grootschalige toepassingen. 
5.3. LCA 
Op grond van de conclusie dat beide onderzochte varianten – ex-situ en in situ - van CO2 carbonatatie 
een per saldo positief milieu effect hebben kan worden aanbevolen om onderzoek naar de praktische 
haalbaarheid verder te vervolgen. Onderzoek kan gericht zijn op algemeen wetenschappelijke of 
technologische aspecten. Aanbevelingen hiervoor kunnen afgeleid worden uit tabel 5 en tabel 6, en wel 
daar waar vraagtekens voorkomen. De twee belangrijkste aanbevelingen in dit verband zijn: 
• Voor het ex-situ scenario en het in situ-op-zee scenario: Onderzoek naar de haalbaarheid van de 
aanname dat deze scenario’s kunnen functioneren met alleen atmosferische CO2 als aanbod. Een 
experimentele bevestiging van deze aanname versterkt de conclusie van dit rapport, dat het 
emissieprofiel van deze scenario’s belangrijk gunstiger is dan van het in situ-op-land scenario; 
• Voor de beide in situ scenario’s: Onderzoek naar de hoeveelheid CO2 die per boorgat per 
tijdseenheid kan worden verwerkt. De huidige schattingen van de omzettingscapaciteit per boorgat 
lopen zo ver uiteen (zie de vergelijking tussen de schattingen op basis van Kelemen et al. (2011) en 
Gislason et al. (2010) in sectie 4 van dit rapport) dat zij grote invloed kunnen hebben op de 
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conclusies in dit rapport. Aanbevolen wordt om onderzoek te verrichten naar warmte-dissipatie en 
breukvorming in rotsmassieven; 
Ook bestaat nog te weinig inzicht in een aantal potentieel belangrijke milieu-effecten van grootschalige 
ingrepen in natuurlijke systemen. Belangrijke onderwerpen van onderzoek zijn in dit verband: 
• Onderzoek naar de risico’s van verstoring van de hydrogeologie bij toepassing van het in situ 
scenario; 
• Onderzoek naar de neveneffecten van introductie van olivijn en magnesiet in cultuurgronden; 
• Onderzoek naar het emissieprofiel van grootschalige diepe boorprogramma’s;  
• Onderzoek naar de emissies als gevolg van grootschalig verspreiden van gemalen olivijn over 
cultuurland of water; 
Daarnaast zal er ook locatie gebonden onderzoek nodig zijn. Veel uitspraken over de haalbaarheid en 
voor- en nadelen van een bepaalde toepassing kunnen pas gedaan worden met inachtneming van 
locatie gebonden criteria, zoals de aard van het huidige landgebruik, de sociaal economische setting, de 
geologie, de aanwezigheid van CO2 emissiepunten, etcetera. Een nuttig vertrekpunt hiervoor zou 
kunnen zijn de studie van Picot et al. (2011). 
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7. Bijlagen 
Bijlage A: Modellen en formules reactie- en oplossingssnelheden 
• r = kaxH+ (6) waarbij r de reactiesnelheid, k de snelheidsconstante, aH+ de H+ activiteit en x de 
pH afhankelijke exponentiële factor (Haug, 2010); r = κ (D.SBET)[H+] (7) waarbij κ de 
specifieke snelheidsconstante is, D de olivijn hoeveelheid (g l-1) en D.SBET de uitbreiding met de 
specifieke oppervlakte (BET) (Kleiv & Thornhill, 2006). 
• r = AAe-Ea/RT axH+ (Arrhenius vergelijking) (8) waarbij r de oplossingssnelheid, AA de Arrhenius 
constante, Ea de activeringsenergie, R de universele gasconstante (8,314.10-3 kJ mol-1 K-1, T de 
temperatuur in (°K) (Hänchen et al., 2006; Haug, 2010; Krevor & Lackner, 2011). 
• Xolivijn (t) = (d03 – d(t)3/d03).100% (9) en d(t) = d0 – 2RdissΩt (10) met Xolivijn het %vol 
dat opgelost wordt, t de tijd (s), d0 initiële korrelgrootte (m), d is de korrelgrootte op tijdstip t 
(m), Rdiss de oplossingssnelheid van olivijn (mol m-2 s-1) en Ω het molaire volume van olivijn 
(43,02.10-6 m3 mol-1) (Hangx & Spiers, 2009). 
• Remp = fr [A0(100-b)/100)] (N/N0)fm r (1-IAP/Kf0) (11) voor mechanisch geactiveerde 
stalen, met fr de verhouding tussen de theoretische en geobserveerde reactiesnelheden, [ ] 
stelt de initiële oppervlakte van het mineraal voor met A0 de oppervlakte van het staal en b de 
graad van verontreiniging, 1ste ( ) het shrinking core model, r de reactiesnelheid en 2de ( ) is de 
reductie in evenwicht, met ionenactiviteit (IAP) voor forsteriet en Kf0 de evenwichtsconstante 
voor forsteriet (Haug, 2011).  
• Ni  = N0 – (ni – ni-1)/2 (12) shrinking core model, N0 initiële Mol olivijn, Ni niet opgeloste 
olivijn tijdens interval i (Haug, 2010). 
• Kv1/3D = γr (13) met γ = αka/3ρkv2/3 (14) population balance model, r  
(mol cm-2 s-1) en D zijn de oplossingssnelheden, kv is de volume vorm factor, α is de 
proportionaliteitsfactor, ka is de deeltjes oppervlakte factor, ρ is de dichtheid (mol m-3) 
(Hänchen et al., 2007). 
• dL/dt = -D α -r (15) en ∂n/∂t-D∂n/∂L = 0 (16) population balance vergelijking met n is de 
deeltjesgrootte verdeling (PSD), D is de oplossingssnelheid (m s-1), L is de lengte van een 
deeltje (m) (Prigiobbe et al., 2009). 
• RPL = AW1/3 (17) verwijdering passivatielaag, met A ≈ 26,2 en W = gewicht aan vast 
materiaal.  
 
Bijlage B:Voor het bepalen van de geschikte mineralen en de 
massabalans ex-situ worden de potentiële bindingscapaciteit 
(RCO2), reactiviteit (Rx) en stabiliteit (∆Gf0) gebruikt 
 
1/ Goff & Lackner (1998) gebruiken de potentiële bindingscapaciteit (RCO2) om de hoeveelheid mineraal 
dat met CO2 kan reageren te vergelijken. RCO2 vertegenwoordigt de verhouding tussen de massa 
gesteente die nodig is om 1 massa-eenheid CO2 om te zetten in carbonaat, rekening houdend met 
100% omzetting van Fe2+, Mg2+ en Ca2+ kationen in het mineraal (Gerdemann et al. 2004). O'Connor et 
al. (2005) pasten dit aan tot (vergelijking 1) waarbij    (vergelijking 1)  met 
 =  de som van de molaire concentraties van de specifieke kationen is en MWCO2 = 
moleculair gewicht van CO2 is.  
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De maximale opnamecapaciteit van de mineralen (Q) wordt door Hangx & Spiers (2009) weergegeven 
door (vergelijking 2): 
    (vergelijking 2). Hierbij wordt de vergelijking gemaakt tussen molaire massa van CO2 en 
het mineraal.  
 
2/ De reactiviteit van de mineralen (RX) voor carbonatie wordt vergeleken aan de hand van (vergelijking 
3) 
   (vergelijking 3)  met XCO2, de CO2 concentratie in het mineraal, en ɛA, het percentage 
gewichtswinst bij 100% conversie (O'Connor et al. 2005).  
 
3/ Om de stabiliteit van het (eind)product te vergelijken wordt de energiestatus (∆Gf0)(= vrije Gibbs 
energie) tussen de mineralen vergeleken (Tardy & Gartner, 1977).  
Hierbij geldt de regel dat hoe lager de energiestatus, hoe hoger de stabiliteit is. Dit betekent dat als 
∆Gf0< 0, de reactie van links naar rechts verloopt (= carbonatatie), maar bij ∆Gf0> 0 de CO2 terug vrij 
kan komen.     
 
4/ Het opmaken van een massabalans voor de opslag van CO2 gebeurt volgens (vergelijking 4)  
M =  Xolivijn (τ)   (vergelijking 4), waarbij M de tijd (in jaren) is voor de reactie van olivijn, S = 
hoeveelheid olivijn (in t) die  reageert, Xolivijn is de deeltjesgrootte (in µm) en τ is een 
tijdstip in de tijd (Hangx & Spiers, 2009). Dit wordt berekend voor het uitstrooien van mineraaldeeltjes 
langs de kustlijn bij 15 à 25 °C. Verder worden de reactievergelijkingen van Hangx & Spiers (2007) en 
Rau et al. (2001) voor de berekening van de massaverhoudingen, gebruikt. Tot slot worden de 
resultaten vergeleken met deze uit het onderzoek van Köhler et al. (2010) in tropische zones (Amazone 
en Congo rivieren).  
 
Bijlage C: Overzicht mineralen 
Benaming Formule Mineraal Groep 
Albiet NaAlSi3O8 tectosilicaat veldspaten 
Anorthiet CaAl2Si2O8 tectosilicaat veldspaten 
Antigoriet (Mg,Fe2+)3Si2O5(OH)4 fylosilicaat Serpentijn 
Augiet CaMgSi2O6 + (Fe,Al)  pyroxenen 
Basalt   mafisch 
Bruciet Mg(OH)2 hydroxide  
Calciet CaCO3 carbonaat  
Calciumhydroxide Ca(OH)2 hydroxide  
Chrysotiel (wit 
asbest) 
Mg3Si2O5(OH)4 fylosilicaat Serpentijn 
Enstatiet MgSiO3 inosilicaat pyroxenen 
Fayaliet Fe2SiO4 nesosilicaat Olivijn 
Forsteriet Mg2SiO4 nesosilicaat Olivijn 
Hydromagnesiet    
Lizardiet 
(orthoantigoriet) 
Mg3Si2O5(OH)4 fylosilicaat Serpentijn 
Magnesia MgO oxide  
Magnesiet MgCO3 carbonaat  
Magnetiet Fe3O4 oxide  
Monticelliet CaMgSiO4 nesosilicaat  
Olivijn (Mg,Fe)2SiO4 nesosilicaat  
Sepioliet Mg4Si6O15.6(H2O) fylosilicaat mica 
Serpentijn (Mg,Fe)3Si2O5(OH)4 fylosilicaat  
Talk Mg3Si4O10(OH)2 fylosilicaat smectiet 
Wollastoniet CaSiO3 inosilicaat  
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Bijlage D Reactievergelijkingen massabalans 
 
(I)        Mg2SiO4 + 2CO2 + 2H2O ↔ 2MgCO3 + H4SiO4 
(II) 5Mg2SiO4 + 8CO2 + 20H2O ↔ [4MgCO3.Mg(OH)2.4H2O] + 5H4SiO4 
(III) Mg2SiO4 + 4CO2 + 2H2O ↔ 2Mg(HCO3)2 + SiO2 
(IV) [5Mg(HCO3)2 ↔ 4MgCO3.Mg(OH)2.4H2O + 6CO2↑ 
(V) MgCO3 + CO2 + H2O ↔ Mg(HCO3)2 
(VI) CO2 + CaCO3 + H2O → Ca2+ + 2HCO3- 
 
Bijlage E RCO2 waarden in functie van de mineraalsamenstelling en 
reactievergelijking 
Mineraal RCO2 Referentie 
Olivijn (hydromagnesiet) 0,5 Hangx & Spiers (2007) 
Olivijn (magnesiet) 0,6 Hangx & Spiers (2007) 
Olivijn 1,6 Huijgen (2007) 
Olivijn 1,6 Gerdemann et al. (2003) 
Forsteriet 1,6 Zevenhoven et al. (2011) 
Olivijn 1,8 Sipilä et al. (2008) 
Duniet 1,8 Huijgen (2007) 
Olivijn (duniet) 1,8 Gerdemann et al. (2004) 
Forsteriet 1,8 O’Connor et al. (2005) 
Serpentijn 1,9 Huijgen (2007) 
Antigoriet 2,0 Gerdemann et al. (2003) 
Antigoriet 2,1 Sipilä et al. (2008) 
Lizardiet 2,1 Gerdemann et al. (2003) 
Antigoriet 2,1 Gerdemann et al. (2004) 
Crysotiel 2,1 Zevenhoven et al. (2011) 
Antigoriet 2,1 O’Connor et al. (2005) 
Serpentiniet 2,3 Huijgen (2007) 
Basalt 2,4 Zevenhoven et al. (2011) 
Lizardiet 2,5 Sipilä et al. (2008) 
Lizardiet 2,5 Gerdemann et al. (2004) 
Lizardiet 2,5 O’Connor et al. (2005) 
Wollastoniet 2,6 Huijgen (2007) 
Talk 2,6 Huijgen (2007) 
Wollastoniet 2,6 Zevenhoven et al. (2011) 
Wollastoniet 2,7 Gerdemann et al. (2003) 
Augiet 2,7 O’Connor et al. (2005) 
Wollastoniet 2,8 Sipilä et al. (2008) 
Wollastoniet 2,8 Gerdemann et al. (2004) 
Fayaliet 2,8 O’Connor et al. (2005) 
Wollastoniet 2,8 O’Connor et al. (2005) 
Talk 2,8 O’Connor et al. (2005) 
Wollastoniet 2,9 Huijgen (2007) 
Talk 2,9 Huijgen (2007) 
Anorthiet 4,4 O’Connor et al. (2005) 
Basalt 4,9 O’Connor et al. (2005) 
Magnetiet 5,5 O’Connor et al. (2005) 
Anorthiet 6,3 Zevenhoven et al. (2011) 
Basalt 7,1 Huijgen (2007) 
 
Opm. De chemische samenstelling van dezelfde minerale gesteenten kan verschillen, waardoor verschillende RCO2 
waarden mogelijk zijn.  
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Bijlage F ∆Gf0 voor een aantal mineralen 
 
Mineraal ∆Gf0 Referentie(s) 
Hydromagnesiet -5864,66 Hänchen et al., 2008 
Artiniet -2568,62 Hänchen et al., 2008 
Lansfordiet -2199,2 Hänchen et al., 2008 
Nesquehoniet -1723,95 Hänchen et al., 2008 
Calciet 1 -1129,1 Wikipedia* 
Calciet 2 -1127 Tardy et Gartner, 1977 
Magnesiet 2 -1031 Tardy et Gartner, 1977 
Magnesiet 1 -1027,83 Hänchen et al., 2008 
Bruciet 1 -835,32 Hänchen et al., 2008 
Bruciet 2 -769,4 Wikipedia* 
Magnesia -596,3 Wikipedia* 
Wollastoniet -39,5 Daval et al., 2009 
Forsteriet -34,7 Daval et al., 2009 
Basaltglas -32,6 Daval et al., 2009 
Enstatiet -31,3 Daval et al., 2009 
Anortiet -20,4 Daval et al., 2009 
Magnetiet -18,6 Daval et al., 2009 
Chrysotiel -18,1 Daval et al., 2009 
Talk -14 Daval et al., 2009 
Albiet 52,4 Daval et al., 2009 
 
* http://en.wikipedia.org/wiki/List_of_standard_Gibbs_free_energies_of_formation 
 
Bijlage G Hoeveelheden bij 10% daling van 211 Mt CO2 volgens 
reactievergelijkingen uit bijlage C 
Soort product Groot
te 
(µm) 
Q Mineraal 
(in Mt) 
Eindpro
d. (in 
Mt) 
Water 
(in 
Mt) 
SiO 
(in 
Mt) 
M (in 
j) 
ref. 
Olivij
n 
bicarbona
at 
300 1,2
5 
16,88 35,448 5,064 6,752 50,64 Hangx & Spiers (2007, 
2009) 
Olivij
n 
bicarbona
at 
10 1,2
5 
16,88 35,448 5,064 6,752 1,688 Hangx & Spiers (2007, 
2009) 
Olivij
n 
magnesie
t 
300 0,6
25 
33,76 40,512 10,12
8 
13,50
4 
101,2
8 
Hangx & Spiers (2007, 
2009) 
Olivij
n 
magnesie
t 
10 0,6
25 
33,76 40,512 10,12
8 
13,50
4 
3,376 Hangx & Spiers (2007, 
2009) 
olivij
n 
hydroma
gnesiet 
300 0,5 42,2 54,86 21,1 16,88 126,6 Hangx & Spiers (2007, 
2009) 
olivij
n 
hydroma
gnesiet 
10 0,5 42,2 54,86 21,1 16,88 4,22 Hangx & Spiers (2007, 
2009) 
calcie
t 
bicarbonaat 1 21,1 59,08 6,33   Rau et al., 2001 
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Bijlage H: Hoeveelheden bij 10% daling van 211 Mt CO2 volgens 
berekeningen van Köhler et al. (2010).  
 
rivier pH Input olivijn (in Pg j-1) 
C vastl. (in 
Pg j-1) Mineraal (in Mt) 
Amazone 8 1,37 0,38 5,852555 
Amazone 8,2 1,77 0,49 5,841243 
Amazone 9 15,81 4,35 5,805503 
Congo 8 0,21 0,06 6,028571 
Congo 8,2 0,37 0,1 5,702703 
Congo 9 2,33 0,64 5,795708 
Opm. Pg = 1015 g 
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